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Introduction
La socie´te´ actuelle est entre´e dans l’e`re des technologies de l’information et de la
communication (TIC). Cette e´volution entraˆıne une pression accrue sur le de´veloppement
des moyens technologiques permettant le transport des donne´es nume´riques (voix, images,
fichiers) a` vitesse et de´bit toujours plus e´leve´s. Pour les transmissions a` grande distance
et quand la quantite´ de donne´es est importante, la transmission par fibre optique s’est
impose´e.
Les te´le´communications optiques s’appuient sur les mate´riaux semiconducteurs III-V
qui permettent la re´alisation des composants optoe´lectroniques (lasers, photode´tecteur,
modulateur, amplificateurs). Les re´alisations actuelles sont le fruit des progre`s re´alise´s
par les me´thodes de croissance par e´pitaxie. En effet, les composants optoe´lectroniques,
tout d’abord re´alise´s a` partir de mate´riaux massifs (3D), sont de´sormais obtenus par l’he´-
te´roe´pitaxie de couches de faibles e´paisseurs. Cette re´duction de l’une des dimensions a
donne´ naissance aux puits quantiques (PQs). Etant donne´ le confinement quantique des
porteurs selon la direction de croissance, les composants a` base de PQs ont conduit a` une
premie`re re´volution technologique. Un exemple de l’essor des lasers a` semiconducteurs est
illustre´ par l’utilisation de lasers a` PQs, a` tre`s bas couˆt de production, dans les applications
domestiques (lecteurs/graveurs de CD, DVD). Une partie des recherches actuelles vise a`
surpasser les performances des composants a` base de PQs pour les te´le´communications
optiques par l’emploi de boˆıtes quantiques. Pour atteindre cet objectif, il est ne´cessaire de
former des objets dont les dimensions sont limite´es a` seulement quelques nanome`tres dans
les trois directions de l’espace, et ce de manie`re parfaitement controˆle´e. Les porteurs de
charges subissent dans ces objets un confinement quantique suivant les trois directions de
l’espace, et sont donc appele´s Boˆıtes Quantiques (BQs). Leurs niveaux d’e´nergies sont dis-
crets, ce qui leur vaut parfois l’appellation d’atomes artificiels. Il est possible de former ces
objets en e´pitaxie par jets mole´culaires suivant le mode de croissance Stranski-Krastanow,
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Chapitre 0. Introduction
qui donne lieu a` une croissance de BQs auto-organise´es. Ce mode est base´ sur la croissance
d’un mate´riau fortement de´saccorde´ (∆a/a > 2%). La formation des BQs re´sulte de la
relaxation e´lastique conduisant a` une diminution de l’e´nergie e´lastique emmagasine´e lors
du de´poˆt de ce mate´riau.
Les BQs sont des candidats se´rieux pour supplanter les PQs dans les applications
optoe´lectroniques au cours des prochaines anne´es. Cependant, l’utilisation des BQs dans
les applications optoe´lectroniques ne´cessite un tre`s bon controˆle des dimensions, de la
dispersion des tailles et e´ventuellement du positionnement des BQs dans la matrice se-
miconductrice. Les premiers travaux portant sur la croissance des BQs, dans les anne´es
1990, ont montre´ la difficulte´ a` controˆler pre´cise´ment leurs caracte´ristiques tant struc-
turales qu’optiques. Depuis quelques anne´es ne´anmoins des progre`s importants sur la
croissance des BQs ont e´te´ re´alise´s. La majorite´ des e´tudes de croissance portent sur le
syste`me InAs/GaAs. Dans ce syste`me, l’obtention de lasers a` BQs pre´sentant des perfor-
mances accrues par rapport aux lasers a` PQs a e´te´ de´montre´e. En particulier des densite´s
de courant au seuil tre`s faibles et une insensibilite´ de ce parame`tre avec la tempe´rature ont
e´te´ reporte´es. Ne´anmoins, la longueur d’onde d’e´mission laser est pour l’instant limite´e a`
1,3 µm. Or la gamme de longueur d’onde principalement utilise´e en te´le´communications
optiques est situe´e autour de 1,55 µm (minimum d’atte´nuation des fibres optiques). Les
BQs d’InAs forme´es sur InP permettent d’atteindre cette longueur d’onde. La croissance
dans ce syste`me est cependant moins bien maˆıtrise´e que dans le syste`me de re´fe´rence
InAs/GaAs.
A l’heure actuelle, les BQs forme´es sur InP(001) pre´sentent des dimensions importantes
et une forte dispersion en taille. Il a e´te´ montre´ que la croissance sur des substrats de hauts
indices, comme InP(113)B favorise la formation de BQs de taille re´duite, en forte densite´
et avec une dispersion plus faible que sur InP(001).
Le but de l’e´tude de´crite dans ce manuscrit est l’optimisation de la croissance des BQs
InAs/InP e´labore´es sur substrat (113)B pour les applications laser. L’objectif final est
l’obtention de lasers a` BQs, e´mettant a` 1,55 µm et pre´sentant les performances des lasers
a` BQs InAs/GaAs. Nous avons donc cherche´ a` accroˆıtre la densite´, a` re´duire la taille et
la dispersion des BQs InAs/InP.
Dans un premier chapitre, les principaux re´sultats reporte´s dans la litte´rature concer-
nant la formation de BQs par la me´thode dite de Stranski-Krastanow sont pre´sente´s. Une
synthe`se des re´sultats sur la formation des BQs InAs/GaAs et InAs/InP constitue la pre-
mie`re partie de ce chapitre. Il est comple´te´ par une pre´sentation du mode`le cine´tique de
formation qui permet aujourd’hui de de´crire au mieux les re´sultats expe´rimentaux. Une
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description des dispositifs expe´rimentaux utilise´s durant cette e´tude est situe´e dans le
chapitre 2.
La pre´sentation des re´sultats expe´rimentaux commence au chapitre 3. En premier lieu,
l’e´paisseur critique de formation des BQs est de´termine´e par RHEED en fonction de la
tempe´rature du substrat. Cette e´tude permet une meilleure compre´hension des phe´no-
me`nes existants lors de la nucle´ation des BQs. Ensuite l’optimisation de la croissance de
BQs en fonction du flux d’arsenic et de la quantite´ de´pose´e est reporte´e. Nous montrons
que l’effet du flux d’arsenic, souvent faible dans le syste`me InAs/GaAs, est d’une grande
importance durant la formation des BQs sur InP (113)B. L’emploi de faible flux d’arsenic
permet d’ame´liorer fortement les caracte´ristiques structurales et optiques des BQs.
La re´alisation de lasers pour les te´le´communications optiques ne´cessite un controˆle
pre´cis de la longueur d’onde d’e´mission des BQs pour atteindre 1,55 µm. Une me´thode
base´e sur la croissance de la couche tampon en deux e´tapes (Double Cap) a e´te´ de´veloppe´e
au laboratoire durant une the`se pre´ce´dente. Elle permet un controˆle fin de la longueur
d’onde d’ e´mission mais conduit a` la formation de couches d’InP dans la zone active des
lasers, nuisibles a` leurs performances. Dans le chapitre 4, nous pre´sentons une e´tude visant
a` modifier la proce´dure double cap pour e´liminer les couches d’InP. Nous montrerons que
la nouvelle me´thode, apre`s optimisation, permet un controˆle aussi pre´cis que le proce´de´
double cap initial.
Le chapitre 5 porte sur la re´alisation d’empilement de plans de BQs. L’instabilite´ de
la surface d’InP (113)B est favorable a` la formation de BQs de faible dimension et en
grande densite´ sur InP. Cependant elle pose des proble`mes lors de la re´alisation d’empi-
lements. Pourtant l’obtention d’empilements de BQs est une e´tape obligatoire avant la
re´alisation de lasers pre´sentant de bonnes performances. L’empilement de diffe´rents types
de BQs a e´te´ e´tudie´ en combinant le RHEED, la microscopie a` force atomique, la photo-
luminescence et la microscopie e´lectronique a` transmission. Pour les e´chantillons re´alise´s
dans les conditions optimise´es, une bonne organisation des BQs suivant les directions de
de´formation facile est obtenue.
Dans le dernier chapitre, nous conclurons ce travail par la pre´sentation des perfor-
mances des lasers comportant des BQs obtenues dans diffe´rentes conditions de croissance.
Une corre´lation nette est observe´e entre les optimisations des BQs et les performances des
lasers. Finalement, nous pre´sentons les caracte´ristiques d’un laser apre`s optimisation de
l’ensemble des parame`tres de croissance qui pre´sente des performances comparables aux
meilleurs lasers a` BQs re´alise´s sur substrat GaAs.
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CHAPITRE 1
Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et
mode`les de croissance
La croissance de boˆıtes quantiques (BQs) a` semiconducteurs a fait l’objet de tre`s nom-
breux travaux depuis les anne´es 1990. Ces travaux ont permis de de´terminer l’e´volution
des caracte´ristiques de ces nano-objets en fonction des conditions de croissance. En pa-
ralle`le des de´veloppements expe´rimentaux, des mode`les ont e´te´ e´labore´s pour expliquer
les me´canismes de formation et de croissance de ces BQs. Les mode`les, a` ce jour, ne
parviennent pas a` donner une explication unifie´e de l’ensemble des phe´nome`nes observe´s
expe´rimentalement. Pour les BQs III-V, le syste`me InAs/GaAs constitue la re´fe´rence. Le
syste`me InAs/InP est cependant important pour les applications en te´le´communications
optiques. L’obtention de BQs dans ce syste`me reste difficile. En effet, dans le syste`me
InAs/InP, les e´tudes de croissance ne permettent pas toujours de donner des tendances
claires sur l’e´volution des BQs en fonction des parame`tres de croissance, notamment du
fait de la diversite´ des formes obtenues.
Nous pre´senterons dans ce chapitre une introduction aux proprie´te´s physiques des BQs
et leurs inte´reˆts pour les applications optoe´lectroniques, en insistant plus particulie`rement
sur les lasers pour les te´le´communications optiques. Ensuite nous ferons l’e´tat de l’art de la
croissance des BQs dans le syste`me de re´fe´rence InAs/GaAs. Une synthe`se des re´sultats de
croissance obtenus dans le syste`me InAs/InP sera ensuite pre´sente´e. Enfin les e´volutions
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
des BQs selon les conditions de croissance seront discute´es en fonction de mode`les de
croissance issus de la litte´rature.
1.1 De´finition et Proprie´te´s des BQs
Dans un semiconducteur massif les porteurs peuvent se de´placer suivant les trois direc-
tions de l’espace. Il posse`de une structure de bandes d’e´nergies comportant une dispersion
dans ces trois directions. Dans le cas d’un semiconducteur massif, on observe que la den-
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Fig. 1.1 – Repre´sentation sche´matique de la re´duction de la dimensionnalite´ a` partir du
cristal massif (3D), d’un confinement bidimensionnel (2D), unidimensionnel (1D) et 0-
dimensionnel (0D) pour la BQs. Les courbes correspondantes montrent l’effet accru des
effets de quantification sur la densite´ d’e´tat D(E). Dans les formules, m? est la masse
effective, h¯ la constante de Planck re´duite, H la fonction de Heavyside, et δ la distribution
de Dirac.
site´ d’e´tat prend une forme en racine carre´e de E (figure 1.1 (a)). Un puits quantique
(PQ) est constitue´ d’une couche nanome´trique d’un semiconducteur de faible e´nergie de
bande interdite inse´re´e dans un semiconducteur de plus grande e´nergie de bande inter-
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1.1 De´finition et Proprie´te´s des BQs
dite. Dans ce cas les e´lectrons subissent un effet de confinement quantique suivant une
direction. Dans la direction de croissance ils ne peuvent plus se de´placer librement. Le
syste`me est dit 2D. Ce confinement quantique conduit a` une modification de la densite´
d’e´tat, qui prend une forme dite en « marches d’escalier », comme reporte´ sur la figure
1.1 (b). La position en e´nergie des marches peut eˆtre modifie´e en jouant sur l’e´paisseur
du puits. La Boˆıte Quantique (BQ) est une extension des ide´es de´veloppe´es pour les puits
quantiques. Elle consiste en l’insertion d’une « petite boˆıte » d’un semiconducteur A dans
la matrice d’un semiconducteur B. Les porteurs subissent alors un confinement dans les
trois directions de l’espace et ne posse`dent donc plus de dispersion. Le syste`me est alors
dit 0D. La densite´ d’e´tat prend la forme de pics de Dirac. Elle est alors proche de celle
observe´e dans les atomes. Elle est illustre´e sur la figure 1.1 (d). Aussi, les BQs, consti-
tue´es de quelques milliers d’atomes, sont parfois appele´es « atomes artificiels » car elles
permettent de retrouver la meˆme densite´ d’e´tat qu’un atome. Par rapport aux atomes,
l’un des avantages des BQs est la possibilite´ de controˆler leur e´nergie d’e´mission par le
controˆle des dimensions. Au-dela` de l’analogie, les BQs posse`dent des caracte´ristiques dis-
tinctes des atomes. En particulier, les e´lectrons des BQs subissent un couplage avec leur
environnement cristallin. Ce couplage peut faire intervenir les phonons du re´seau ou des
interactions e´lectrostatiques entre les e´lectrons d’une BQ et ceux du cristal environnant
(effet Auger a` forte concentration de porteurs, effet a` N corps . . .).
Des e´tudes de micro-photoluminescence (µ-PL) et de microscopie optique en champ
proche (SNOM) sur des BQs uniques, isole´es par des e´tapes technologiques, ont mon-
tre´ a` basse tempe´rature que l’e´mission des BQs pre´sente une largeur de raie tre`s faible
comme pre´vue pour ces « super atomes » (figure 1.2 (a)). Par contre la figure 1.2 (b)
montre qu’a` plus haute tempe´rature, les raies s’e´largissent pour atteindre une dizaine de
meV a` tempe´rature ambiante. Cet effet s’interpre`te comme une conse´quence du couplage
e´lectron-phonon des porteurs situe´s dans les BQs et des effets a` N corps (interaction
coulombienne entre porteurs de charges). Cet e´largissement homoge`ne, important a` tem-
pe´rature ambiante, marque une diffe´rence entre les BQs et les atomes. La notion d’« atome
artificiel » correspond donc a` une analogie simplificatrice.
De plus, dans les syste`mes comportant un nombre important de BQs, leur dispersion
en taille conduit a` un e´largissement important des pics de photoluminescence (PL). Cet
e´largissement dit inhomoge`ne, de´pend du nombre de BQs et surtout de la technique de
fabrication. Une illustration expe´rimentale de l’e´largissement inhomoge`ne est pre´sente´e
sur la figure 1.3.
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
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Fig. 1.2 – Spectres de PL d’une BQ unique obtenue par SNOM a` 8K (a) et 250 K (b)
et e´volution de la largeur de raie homoge`ne du signal de luminescence en fonction de la
tempe´rature. D’apre`s [1].
Classiquement, la largeur de raie de PL est de l’ordre de 30 a` 50 meV pour des BQs
re´alise´es par e´pitaxie par jets mole´culaires. Il est donc tre`s supe´rieur a` l’e´largissement
homoge`ne.
1.2 Avantages des BQs pour les applications lasers
Les conse´quences principales de la forme de la densite´ d’e´tat des BQs sur les proprie´te´s
physiques des structures lasers sont, d’une part, une re´duction de la densite´ de courant
de seuil, et d’autre part, une faible sensibilite´ a` la tempe´rature.
Pour obtenir l’e´mission d’un laser a` puits quantiques en semiconducteur, il faut inverser
la population entre la bande de valence et de conduction. Ceci est donne´ par la condition
de Bernard-Durafour : l’e´cart entre les pseudo-niveaux de Fermi doit eˆtre supe´rieur a`
la valeur de la bande interdite. Le seuil de transparence de´finit le moment ou` le taux
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1.2 Avantages des BQs pour les applications lasers
Fig. 1.3 – Spectres de PL a` basse tempe´rature re´alise´s sur un nombre variable de BQs
(d), mettant en e´vidence la dispersion des dimensions des BQs conduisant a` une largeur
inhomoge`ne de luminescence. D’apre`s [2].
d’occupation du bas de la bande de conduction devient supe´rieur a` celui du haut de la
bande de valence. A partir de ce seuil, l’inversion de population est atteinte, l’e´mission
stimule´e devient pre´ponde´rante et l’e´mission laser est possible. La figure 1.4 compare le
remplissage des bandes d’une structure caracte´rise´e par une densite´ d’e´tat en Dirac (BQs)
avec celui d’une structure caracte´rise´e par une densite´ d’e´tat en « marches d’escalier »
(PQs). On remarque sur la figure 1.4 (a) que le seuil de transparence est atteint avec une
seule paire e´lectron-trou pour les BQs, alors qu’un nombre plus grand de porteurs est
ne´cessaire pour les PQs. Ainsi, le courant a` la transparence dans un laser a` BQs est faible
en comparaison a` celui d’un laser a` PQs.
Au-dela` de la transparence (figure 1.4 (b)), les paires e´lectrons-trous dans les BQs se
retrouvent principalement sur les niveaux fondamentaux. La courbe de gain pre´sente une
forme gaussienne. Par contre dans les PQs, les porteurs se re´partissent sur des bandes
d’e´nergie. Le gain diffe´rentiel, de´finissant l’efficacite´ avec laquelle le gain va augmenter
avec le nombre de porteurs injecte´s, est donc plus important dans le cas d’un laser a` BQs
que dans un laser a` PQs. On peut e´galement pre´dire que les densite´s de courant au seuil
seront faibles pour les lasers a` BQs. L’influence de la dimensionnalite´ sur l’ame´lioration
du courant de seuil a e´te´ de´montre´e expe´rimentalement. Une densite´ de courant de seuil
record de 26 A/cm2 a e´te´ obtenue pour un laser a` BQs par Liu et coll. [4] en 2000, pour
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
 
Fig. 1.4 – Densite´ d’e´tat de la bande de conduction (CB) et de la bande de valence (VB)
pour le syste`me 2D ide´al (ρQW ) et le syste`me 0D ide´al (ρQD) au seuil de transparence (a)
et au-dela` du seuil (b). La densite´ des e´tats occupe´s correspond pour les PQs et les BQs
respectivement aux zones hachure´es et aux points. D’apre`s [3].
des BQs inse´re´es dans un puits quantique (Dot in a WELL ou DWELL). Cette valeur
est infe´rieure aux plus faibles densite´s de courant de seuil actuelles des meilleurs lasers a`
puits quantiques.
Un autre aspect important des lasers a` semiconducteur est la variation de leur cou-
rant de seuil avec la tempe´rature. On utilise pour de´crire cette e´volution la notion de
tempe´rature caracte´ristique, note´e T0. L’expression suivante de´finit cette tempe´rature ca-
racte´ristique :
jth = jth0.e
T/T0 (1.1)
Plus T0 est e´leve´, moins la densite´ de courant de seuil varie (jth0) avec la tempe´rature.
Une valeur de T0 infinie correspond a` une insensibilite´ de la densite´ de courant de seuil
avec la tempe´rature. D’apre`s les calculs the´oriques de Arakawa et coll. [5], la re´duction de
la dimensionnalite´ d’un syste`me permettrait de re´duire la variation du courant de seuil
avec la tempe´rature. L’insensibilite´ du courant de seuil a` la tempe´rature a deux origines
distinctes : la se´paration des niveaux d’e´nergie d’une part, et la localisation spatiale des
porteurs d’autre part. La continuite´ des e´tats d’e´nergie dans les bandes pour un laser a`
PQs rend ses caracte´ristiques, notamment son courant de seuil, tre`s sensibles a` la tem-
pe´rature. Puisque les porteurs ont acce`s a` un continuum d’e´tat, leur distribution parmi
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1.3 Spe´cificite´s des BQs dans les lasers pour les te´le´communications optiques
ces e´tats change en fonction de la tempe´rature. La population des niveaux, et donc le
gain, sont alors de´pendants de la tempe´rature. Dans un laser a` BQs au contraire, si la
se´paration e´nerge´tique entre les niveaux est plus grande que l’intervalle e´nerge´tique sur
lequel la fonction de population varie (∝ kB.T), la population des niveaux ne change pas
en fonction de la tempe´rature. Par conse´quent, la courbe de gain ne varie pas et les per-
formances du laser sont insensibles a` la tempe´rature. De plus, dans un mate´riau massif,
lorsque la tempe´rature est augmente´e, les porteurs acquie`rent une e´nergie qui les rend
mobiles et augmente la probabilite´ qu’ils rencontrent des centres de recombinaison non
radiatives. Ces pertes de paires e´lectron-trou, par recombinaisons non radiative, induisent
une augmentation du courant de seuil. Pour un PQ, l’effet est partiellement re´duit puisque
la mobilite´ des porteurs est limite´e a` des de´placements late´raux dans le plan. Les BQs se
comportent comme des pie`ges tridimensionnels pour les porteurs, localisant les porteurs
dans un espace re´duit. Elles procurent donc une relative immunite´ aux phe´nome`nes non
radiatifs et par conse´quent une stabilite´ accrue de la densite´ de courant de seuil vis-a`-vis
de la tempe´rature.
Expe´rimentalement, une valeur infinie de la tempe´rature caracte´ristique T0 dans les
lasers a` BQs n’est obtenue qu’aux tempe´ratures infe´rieures a` 100K environ [6], [7]. Pour des
tempe´ratures supe´rieures, la valeur de T0 se re´duit conside´rablement. Ce comportement
s’explique par une se´paration insuffisante des e´tats fondamentaux et excite´s dans les BQs.
Lorsque la tempe´rature augmente, les niveaux excite´s se peuplent thermiquement. Ceci
conduit a` une variation de la courbe de gain. De plus, il a e´te´ observe´ a` plus haute
tempe´rature, que les porteurs peuvent eˆtre re´-e´mis dans les barrie`res et se recombiner non
radiativement sur des de´fauts.
1.3 Spe´cificite´s des BQs dans les lasers pour les te´le´-
communications optiques
La transmission d’information dans les fibres optiques s’effectue par modulation de
l’intensite´ lumineuse a` l’entre´e de la fibre. Cette modulation peut eˆtre externe, en sortie du
laser, ou directe, par modulation du courant d’injection. Pour permettre une modulation
directe a` haute fre´quence (plusieurs Ghz), le gain diffe´rentiel doit eˆtre important. Comme
nous l’avons dit pre´ce´demment, le gain diffe´rentiel est plus important dans les BQs. Celui-
ci intervient directement dans l’expression de la fre´quence de relaxation des oscillations,
qui caracte´rise la re´ponse fre´quentielle d’une structure. Une forte valeur du gain diffe´rentiel
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
augmente la fre´quence de relaxation et, par la meˆme, la bande passante de modulation a`
-3dB.
En raison de la dispersion chromatique des fibres optiques, il est important dans un
syste`me de te´le´communications optiques que la raie d’e´mission du laser soit la plus pure
spectralement possible. Un e´largissement spectral conduit a` une diminution importante
de la longueur maximale de transmission. La modulation directe donne lieu a` un e´largis-
sement spectral de la raie laser. Cet e´largissement est relie´ au facteur de Henry αH , dont
l’expression est :
αH =
∂nr/∂N
∂ni/∂N
(1.2)
L’e´quation 1.2 montre que ce facteur refle`te le couplage existant entre la partie re´elle
(nr) et imaginaire (ni) de l’indice de re´fraction du milieu. La variation du gain, suite a`
une variation du nombre de porteurs N injecte´s, conduit a` une variation de l’indice de
re´fraction selon la relation de Kramers-Krœnig. Cette modification de l’indice change la
phase du mode optique de la cavite´ et la longueur d’onde d’e´mission laser. L’e´mission laser
se produit au maximum du gain spectral. Pour les lasers a` PQs, les courbes des indices
nr et ni en fonction de la fre´quence ne sont pas syme´triques et αH n’est pas nul. Il s’en
suit un e´largissement spectral ∆ν de la raie d’e´mission laser selon l’e´quation :
∆ν = hν
1 + α2H
4piτ 2phPS
(1.3)
Ou` τph est le temps de vie du photon dans la cavite´ et PS la puissance de sortie du laser.
Dans le cas des BQs, la forme Gaussienne de la courbe de gain, centre´e sur une valeur
d’e´nergie inde´pendante de la densite´ de porteurs, permet d’obtenir un facteur de Henry
the´oriquement nul. Des e´tudes expe´rimentales ont de´montre´ une diminution du parame`tre
de Henry dans les lasers a` BQs. Dans l’expe´rience de Saito et coll. [8] dans le syste`me
InAs/GaAs, la modulation directe a` 1 Ghz d’un laser a` PQs entraˆıne un e´largissement des
raies laser avec le taux de modulation. Par contre aucun e´largissement n’est observe´ dans
le cas du laser a` BQs pour le meˆme taux de modulation. Dans le syste`me InAs/InP, la
diminution du facteur de Henry est aussi de´montre´e. En effet, un e´largissement tre`s faible
de la raie laser (0,01 nm) a` une modulation directe de 2,5 Ghz a e´te´ mesure´ pour des BQs
[9]. Enfin, Bhattacharya et coll. [10] ont obtenu tre`s re´cemment une modulation directe
a` 24,5 Ghz pour un laser In(Ga)As/GaAs e´mettant a` 1 µm avec une injection tunnel. Le
facteur de Henry αH de cette structure est quasiment nul.
Nous venons de pre´senter les avantages des BQs par rapport aux PQs dans l’appli-
cation laser. Pour que ces avantages soient effectifs, les structures lasers requie`rent des
caracte´ristiques pre´cises pour les BQs. Pour l’application laser, les BQs doivent pre´senter
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1.4 Etat de l’art de la croissance des BQs dans le syste`me In(Ga)As/GaAs
une taille moyenne compatible avec la longueur d’onde vise´e, une densite´ maximale et une
faible dispersion des dimensions verticales et late´rales. Les BQs doivent eˆtre exemptes
de de´fauts structuraux e´tendus (dislocations), afin de garantir des proprie´te´s optiques
optimales.
1.4 Etat de l’art de la croissance des BQs dans le
syste`me In(Ga)As/GaAs
1.4.1 Introduction
La formation des BQs suivant le mode « Stranski-Krastanow » (SK) est base´e sur
l’he´te´roe´pitaxie cohe´rente de deux mate´riaux pre´sentant un de´saccord parame´trique. En
raison de la plus forte e´nergie de surface du substrat, la croissance des premie`res mono-
couches (MC) du mate´riau de´pose´ se fait de fac¸on pseudomorphique (2D), formant une
couche de mouillage (Wetting Layer : WL). Cependant le de´saccord de maille entraˆıne
une contrainte en compression et une accumulation d’e´nergie e´lastique dans la couche
e´pitaxie´e. A partir d’une certaine e´paisseur de la WL, dite Epaisseur Critique (EC), il y
a transformation spontane´e du mode de croissance de 2D vers 3D avec formation de BQs
(figure 1.5). Cette transformation permet de relaxer la contrainte et re´duire l’e´nergie e´las-
tique. Le syste`me de re´fe´rence (In, Ga)As/GaAs(001) pre´sente un de´saccord maximum
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Fig. 1.5 – Transformation 2D/3D de la croissance : mode SK.
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
de 7,2 %. Il s’agit du syste`me semiconducteur III-V le plus e´tudie´ tant au niveau de la
croissance que de la mode´lisation. C’est pourquoi nous pre´sentons l’e´tat de l’art de la
croissance de BQs dans ce syste`me, avant de pre´senter le syste`me InAs/InP.
1.4.2 Epaisseur critique de transition 2D/3D et e´volution des
BQs en fonction des conditions de croissance
Un premier point important dans la compre´hension des me´canismes de formation des
BQs est l’e´tape de nucle´ation. Lorsque l’e´paisseur critique (EC) de transition 2D/3D est
atteinte, la nucle´ation de BQs de´bute. La de´termination de l’EC peut se faire de manie`re
directe par des mesures in situ comme le RHEED, ou de manie`re indirecte par AFM
ou par l’e´tude de l’e´mission de PL. Pour le syste`me InAs/GaAs, la valeur de l’EC varie
peu en fonction des conditions de croissance (tempe´rature, vitesse, rapport V/III) dans
leur gamme de valeurs conventionnelles (460◦C <Tsubstrat < 530◦C, 5 10−6< flux d’As2<
5 10−5 torr, 0,01 MC/s < vitesse de croissance < 1 MC/s) [11] ; elle reste fixe aux alentours
de 1,8 MC [12], [13], [14], [15]. Par contre l’EC de´pend fortement du de´saccord de maille
[16], [17]. Elle atteint 5 MC, par exemple, pour des BQs de Ga0,5In0,5As forme´es sur GaAs
(001) [18]. Le de´saccord de maille est alors de 3,5 %.
Cependant on peut noter qu’une augmentation de l’EC d’environ 0,5 MC a e´te´ reporte´e
par certains auteurs en fonction de la tempe´rature de croissance [17], [19], [20]. Ils ont
interpre´te´ ce phe´nome`ne par des me´canismes d’alliage (intermixing) ou de se´gre´gation.
Ceux-ci conduisent a` une diminution de l’e´nergie e´lastique emmagasine´e dans la WL, et
retardent la transition 2D/3D.
Si l’EC reste relativement stable, les conditions de croissance (quantite´ de´pose´e, tempe´-
rature, vitesse) influent au contraire de manie`re tre`s importante sur la densite´ et les dimen-
sions des BQs. Dans les conditions de croissance conventionnelles, les BQs d’InAs/GaAs
sont caracte´rise´es par des dimensions late´rales de 15 a` 25 nm, des hauteurs de l’ordre de
5 nm, et une densite´ atteignant de 1,0 a` 2,0 1011cm−2 [21]. Les dispersions en hauteur
sont faibles, de l’ordre de ±10%.
L’e´volution couramment observe´e de la densite´ de BQs avec l’e´paisseur de´pose´e est
illustre´e par la figure 1.6, d’apre`s Krzyzewski et coll. [22]. Les auteurs ont suivi par STM
la croissance en fonction de la quantite´ d’InAs de´pose´e. Apre`s le de´poˆt d’une e´paisseur
correspondant a` l’EC (1,66 MC dans ce cas), une tre`s faible augmentation de l’e´paisseur
de´pose´e de 0,05 MC, conduit a` une tre`s forte augmentation de la densite´ ([13], [24],[25]).
Au-dela` de 1,8 MC, la densite´ de BQs sature a` 6 1010cm−2. D’apre`s les travaux de Leon
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Fig. 1.6 – Evolution de la densite´ de BQs en fonction de l’e´paisseur de´pose´e (a` gauche).
Images STM (e´tats pleins) de BQs d’InAs/GaAs en fonction de l’e´paisseur de´pose´e (a`
droite). D’apre`s [23].
et coll. [26], la densite´ suit une loi d’e´chelle du type (θ-θc)
1,75, avec θ l’e´paisseur de´pose´e
et θc e´paisseur critique. Les dimensions late´rales ont tendance a` augmenter tre`s vite avec
l’e´paisseur de´pose´e durant la phase de nucle´ation, puis plus lentement. Au-dela` de 3 MC,
il peut y avoir apparition de BQs beaucoup plus grosses, relaxe´es plastiquement et une
diminution de la densite´.
L’augmentation de la tempe´rature de croissance donne lieu a` une diminution de la
densite´ et a` une augmentation des dimensions [12], [27]. L’e´volution de la densite´ des BQs
suit une loi de type Arrhenius avec la tempe´rature [28], [29], [30]. Ce comportement a
e´te´ explique´ dans le cadre du mode`le de Seifert et coll. [28], par une augmentation de
la longueur de diffusion des adatomes d’indium. La vitesse de de´poˆt d’InAs a une forte
influence sur la densite´ et la dispersion en taille des BQs. Seifert et coll. [28], [31] ont mon-
tre´ que l’augmentation de la vitesse de croissance s’accompagne d’une augmentation de
la densite´, et une re´duction des tailles. De plus J.M. Ge´rard [3] a montre´, par des mesures
de PL, que l’augmentation de la vitesse de de´poˆt conduit e´galement a` une re´duction de la
dispersion en taille. Elle se traduit par une plus faible largeur de raie du spectre de PL.
Il a explique´ cet effet par des arguments cine´tiques. Si la vitesse de croissance augmente,
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
la dure´e de la phase de nucle´ation des BQs est re´duite. Les BQs se forment toutes au
meˆme moment, leur de´veloppement e´tant semblable, leurs dimensions sont proches et la
dispersion en taille est re´duite.
L’effet du flux d’As sur l’e´volution de la densite´ et des dimensions a e´te´ e´tudie´ par
de nombreuses e´quipes. La majorite´ des e´tudes re´alise´es par AFM ou STM montrent
une augmentation de la densite´ et une diminution des dimensions quand la pression d’As
(rapport V/III) est augmente´e [32]. Des re´sultats de PL [27], montrent alors un de´calage
de l’e´nergie d’e´mission vers les hautes e´nergies, confirmant cette tendance pour des BQs
encapsule´es. Ce comportement est attribue´ a` une diminution de la longueur de diffusion
des adatomes d’In aux fortes pressions d’As2 [27], [32]. Pour des tre`s faibles valeurs du
flux d’arsenic, E. Tournie´ et coll. [33], [34] ainsi que d’autres auteurs [35], [36], [37] ont
montre´ que la transition 2D/3D peut eˆtre inhibe´e. La surface d’InAs pour ce mode de
croissance pre´sente alors une reconstruction [4x2] riche en indium.
1.4.3 Formation de BQs InAs sur surfaces de hauts indices
La formation de BQs a aussi e´te´ e´tudie´e expe´rimentalement pour d’autres orientations
de substrat. A partir d’observations par RHEED et photoluminescence, il a e´te´ montre´ que
la croissance d’InAs donne lieu a` la formation de BQs pour la croissance sur des substrats
d’indices plus e´leve´s tels que (11N)A et (11N)B (avec N = 2 a` 5) [38]. Au contraire, la
croissance d’InAs sur GaAs(110) [39] [40], (111)A [40] [38] [41] et (-1-1-1)B [42], donne
lieu a` une relaxation plastique par introduction de dislocations.
Une orientation d’importance particulie`re est l’orientation (113). Il s’agit de l’orienta-
tion employe´e dans ce travail pour re´aliser des BQs sur substrat InP. Sur GaAs, la stabilite´
des surfaces (113) a longtemps e´te´ de´battue. Il semble de´sormais que la surface (113)B
soit conside´re´e comme stable ([43], [44], [45]). Les deux surfaces (113)A et (113)B ont la
meˆme orientation, mais ne pre´sentent pas le meˆme arrangement atomique a` la surface.
L’existence d’une reconstruction de surface (8x1) sur GaAs(113)B dans des conditions
de croissance riches en gallium a e´te´ observe´e. Dans des conditions riches en arsenic, elle
e´volue vers une surface ne pre´sentant pas d’ordre a` longue distance. Cette surface n’est
pas instable, car elle ne subit pas de facettage ni d’ondulation (la surface reste plane),
mais elle doit posse´der une forte densite´ d’e´nergie de surface [44]. La stabilite´ de la surface
(113)A est beaucoup plus discute´e. Certains auteurs observent un facettage spontane´ de
cette surface ([46]), alors que d’autres e´quipes conside`rent cette surface comme stable [47].
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1.4 Etat de l’art de la croissance des BQs dans le syste`me In(Ga)As/GaAs
Le de´poˆt d’InAs donne lieu a` la formation de BQs, pour la surface GaAs(113)A [48],
[39] comme pour GaAs (113)B [48], [39], [40]. La formation de BQs sur (113)B a e´te´ e´tudie´e
par STM in situ avec une re´solution atomique [49]. La figure 1.7 montre les images STM
de BQs sur GaAs(113)B en vue globale de 1 x 1 µm2 (a) et en re´solution atomique (b)
et (c). Ces BQs ont un seul plan de syme´trie, selon (-110), au contraire de l’orientation




Fig. 1.7 – Images STM, obtenues avec un potentiel de -3V et un courant de 0.1nA, sur
des BQs sur GaAs(113)B en vue globale de 1 x 1 µm2 (a), et en re´solution atomique (c)
et (d). Mode`le des facettes des BQs d’InAs/GaAs(113)B, de´rive´ des images STM (b).
D’apre`s [49]
(001). La figure 1.7 (b) illustre les facettes obtenues. Elle sont du type {110} et {111}.
L’e´paisseur critique de formation de ces BQs a e´te´ e´value´e par STM a` 1,7 MC, valeur
proche de celle obtenue dans les meˆmes conditions sur GaAs(001). La formation des BQs
sur GaAs(113)B se de´roule donc de la meˆme manie`re que sur GaAs(001). Nous verrons
dans la suite que les facettes de BQs sur GaAs(113)B sont identiques a` celles observe´es
pour les BQs sur InP(113)B. Un autre aspect remarquable de la surface (113)B est sa
de´formation anisotrope lors de la croissance d’une couche contrainte. Cet effet a conduit
a` une organisation marque´e des BQs dans le plan [50], [51], [52]. Nishi et coll. [39] ont, de
plus, montre´ que les BQs sur GaAs(113)B pre´sentent une plus faible largeur a` mi-hauteur
de PL que les BQs forme´es dans les meˆmes conditions sur GaAs(001).
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
1.4.4 Encapsulation des BQs et proprie´te´s optiques
Sans la croissance d’une couche d’encapsulation, l’efficacite´ des recombinaisons ra-
diatives dans les BQs est fortement diminue´e. Ceci implique que pour quantifier leur
proprie´te´s optiques, les BQs doivent eˆtre recouvertes.
Les me´canismes de recouvrement des BQs de´pendent du champ de contrainte qu’elle
induisent et des e´nergies de surface de la WL et des facettes. Le mate´riau GaAs ne mouille
pas les BQs d’InAs aux tempe´ratures de croissances classiques. Ceci est duˆ au fait que
le flux arrivant a` la surface arrive sur une surface comprenant des BQs et une couche de
mouillage entre celles-ci. Plus une BQ est volumineuse, plus la relaxation de la contrainte
sera importante et plus il sera difficile pour le mate´riau d’encapsulation de la recouvrir.
Les autres effets importants intervenant lors du recouvrement sont les phe´nome`nes
d’alliage (alloying, intermixing). Ces phe´nome`nes sont dus au me´lange des e´le´ments III
(In, Ga) entre les mate´riaux InAs et GaAs aux interfaces et lors du recouvrement. Les
phe´nome`nes de se´gre´gation (enrichissement du front de croissance en e´le´ment III) sont
aussi pre´sents. La proce´dure de recouvrement conduit ge´ne´ralement a` une re´duction de la
taille des BQs affectant fortement leurs hauteurs et plus faiblement leurs diame`tres.
Les BQs d’InAs/GaAs recouvertes simplement par du GaAs e´mettent autour de 1 µm
[53], [54]. Une part importante des travaux sur l’encapsulation des BQs d’InAs par de
l’(In,Ga)As a pour but d’atteindre une longueur d’onde de te´le´communications optiques
de 1,3 µm. Pour cela, il faut soit obtenir des BQs plus grosses (ou moins re´duites lors de
l’encapsulation) soit re´duire la contrainte subie dans la BQ par la couche de recouvrement.
Ainsi, la longueur d’onde de 1,3 µm est atteinte graˆce a` des proce´dures d’encapsulation
non standard. Il existe principalement deux me´thodes de recouvrement qui permettent
d’atteindre cette longueur d’onde d’e´mission. La croissance d’une couche de GaInAs, dite
de « re´duction de contrainte » (Strain reducing layer ou SLR) permet de diminuer la
contrainte subie par la BQ a` cause du recouvrement, et donc de de´caler l’e´mission vers le
rouge [55], [56]. Une autre me´thode consiste a` bloquer les me´canismes d’e´change entre les
e´le´ments III a` l’interface, graˆce a` la croissance a` basse tempe´rature de la couche de recou-
vrement ou a` l’utilisation d’une couche d’AlAs, qui agit aussi en bloquant l’interdiffusion.
Ces deux types de proce´dures permettent donc de limiter la re´duction de taille lors du
recouvrement [57].
Les proce´dures de recouvrement non continues, pour lesquelles le recouvrement des
BQs est arreˆte´ sous un flux d’As2 puis repris, permettent aussi de modifier la forme et
la taille des BQs [58], [59], [60], [61], [62]. Elle peuvent donner lieu a` la formation de
« couronnes quantiques » (Quantum Rings) [63].
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1.5 Etat de l’art dans le syste`me InAs/InP
1.4.5 Empilement de plusieurs plans et influence de l’espaceur
Dans le cadre des applications laser, le gain obtenu pour un seul plan de BQs est trop
faible. Une solution consiste a` augmenter la quantite´ de BQs en empilant plusieurs plans,
avec un espaceur entre chaque plan. L’empilement permet d’obtenir une organisation
verticale des BQs quand l’e´paisseur de l’espaceur est infe´rieure a` 20 nm [64], [65]. Cet ordre
vertical a e´te´ observe´ par X-STM et MET [66], [67], [68]. Si l’espaceur est augmente´ au-
dessus d’une certaine valeur (20-40 nm), la corre´lation verticale des BQs du plan suivant
diminue puis disparaˆıt totalement. Les sites de formation des BQs ne sont alors plus
corre´le´s. L’organisation verticale des BQs est attribue´e a` une interfe´rence des champs de
contrainte cre´e´s par les BQs enterre´es, qui induit des sites de nucle´ation pre´fe´rentielle a`
la surface pour les BQs du plan suivant, comme l’ont montre´ Tersoff et coll. [69] et Xie et
coll. [64].
1.5 Etat de l’art dans le syste`me InAs/InP
Par rapport au syste`me InAs/GaAs (7,2 %), le syste`me InAs/InP se caracte´rise par
un faible de´saccord de maille (3,2 %) et le changement des e´le´ments V a` l’interface. Ces
deux caracte´ristiques conduisent a` des re´sultats tre`s diffe´rents entre les deux syste`mes.
1.5.1 Evolution de la forme des nanostructures sur InP(001)
On observe dans le syste`me InAs/InP, une grande varie´te´ de formes (plateaux, baˆ-
tonnets, BQs, fils quantiques). Et une grande influence des conditions de croissance sur
les caracte´ristiques des ces structures. Ceci explique vraisemblablement la grande disper-
sion des re´sultats reporte´s dans la litte´rature. Le de´poˆt de quelques monocouches d’InAs
ne conduit pas spontane´ment a` la formation de nanostructures, au contraire du syste`me
InAs/GaAs. Un arreˆt de croissance sous flux d’arsenic a` des tempe´ratures e´leve´es (>
450 ◦C) est ne´cessaire. Pour des ACs courts, de l’ordre de 10 a` 30 s, les spectres de PL
pre´sentent une se´rie de pics se´pare´s de 40 a` 50 meV. Ces pics sont attribue´s a` des re-
combinaisons dans des puits quantiques variant d’un nombre entier de monocouches [70],
[71]. Dans ces conditions, les nanostructures obtenues sont assimilables a` des plateaux de
faible hauteur et tre`s larges, confinant les porteurs verticalement mais non late´ralement.
Ces re´sultats, obtenus de`s 1992 par Carlin et coll. [72] ont depuis e´te´ reproduits pour un
grand nombre d’e´quipes travaillant en MBE ou ses variantes [73], [74], [75], [76]. Pour
des AC plus longs, de nombreux auteurs observent la formation de structures allonge´es
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suivant la direction [1-10]. La cine´tique de formation de ces fils quantiques a e´te´ suivie
par RHEED par Gutie´rrez et coll. [77]. La formation de leurs facettes est lente (plusieurs
secondes). Pour les fils comple`tement forme´s, elles sont constitue´es de surfaces du type
[114]. Les dimensions de ces fils quantiques varient en fonction des conditions d’AC [78]
et de la quantite´ d’InAs de´pose´e. Typiquement, les dimensions des ces structures sont de
l’ordre de 25-30 nm de large et jusqu’a` 100 nm de long.
Des mesures in situ de la contrainte par microleviers ont e´te´ re´alise´es par Garcia et
coll. [79]. Les auteurs mettent en e´vidence une forte anisotropie de la contrainte de surface
qui serait a` l’origine de la formation de fils oriente´s suivant [1-10]. La majorite´ des auteurs
relient cependant la formation de fils a` l’anisotropie de la diffusion en surface. On peut
e´galement e´voquer l’anisotropie de l’e´nergie de surface pour les compose´s III-V.
Toujours dans le syste`me InAs/InP, le groupe de l’Ecole Centrale de Lyon [80] a effec-
tue´ des de´poˆts a` haute tempe´rature (520◦C), et a` fort flux d’arsenic, favorisant l’apparition
d’une reconstruction [2x1]. Les images MET re´ve`lent la formation de fils quantiques. Par
contre les spectres de PL sont proches de ceux des plateaux. Ils interpre`tent leurs re´sultats
par la formation de fils pre´sentant une tre`s faible dispersion et de hauteur correspondant
a` un nombre entier de monocouches.
Pour des ACs plus longs, Poole et coll. observent la fragmentation des fils en structures
de baˆtonnets quantiques (« Quantum Dashes »). Les dimensions de ces structures sont
tre`s variables en fonction des conditions expe´rimentales et des auteurs. Enfin pour des
ACs de l’ordre de 60 s, a` 500◦C, des BQs de forme pyramidale sont observe´es [81], [72],
[82]. Leurs dimensions sont importantes, typiquement de 35-40 nm de diame`tre pour les
plus petites BQs et une hauteur de l’ordre de 9 nm.
Cet enchaˆınement de formes de nanostructures n’est pas reporte´ par l’ensemble des
e´quipes travaillant sur le sujet. La plupart des e´tudes ayant pour but l’obtention de struc-
tures inte´grables dans des composants, les stades interme´diaires ne sont pas e´tudie´s de
manie`re exhaustive. De plus, les conditions de de´poˆt influence la forme des nanostructures.
L’augmentation de la quantite´ d’InAs de´pose´e, du flux d’arsenic et de la tempe´rature du
substrat, favorisent la formation de BQs [83] au de´triment des structures filaires. Le de´poˆt
sur une couche tampon de GaInAs et AlInAs, ou sur des couches d’InP rugueuses [84]
conduit par contre a` la formation de fils quantiques.
Les caracte´ristiques des BQs obtenues apre`s AC ont fait l’objet de nombreuses e´tudes.
Pour des tempe´ratures infe´rieures a` 450 ◦C, la transition 2D-3D n’est pas observe´e. La
croissance a` haute tempe´rature favorise la formation de BQs pendant l’AC sous As2 et
conduit a` une augmentation de la densite´ [81] [85]. De fac¸on ge´ne´rale, les fortes pressions
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1.5 Etat de l’art dans le syste`me InAs/InP
d’arsenic conduisent a` la formation de BQs de grandes dimensions et de faible densite´.
Ponchet et coll. [86] ont observe´ une diminution importante de la taille et une augmenta-
tion de la densite´ en fonction de la quantite´ d’InAs de´pose´e. Les BQs obtenues sont parmi
les plus petites reporte´es, leur diame`tre est de l’ordre de 25 a` 30 nm et leur hauteur de 3
a` 4 nm. Cette e´volution a e´te´ relie´e aux champs de contrainte induits par les BQs dans le
substrat, qui favoriserait l’organisation des BQs a` la surface.
Enfin il faut noter que les re´sultats obtenus par MOVPE sont tre`s diffe´rents. Le groupe
de Lund University a e´tudie´ la croissance des BQs d’InAs/InP par cette me´thode de fac¸on
exhaustive [87].
1.5.2 Empilement de BQs et fils quantiques
L’empilement de BQs et fils quantiques conduit sur InP a` plusieurs ordres verticaux
diffe´rents. Les diffe´rents re´sultats obtenus, pour des BQs et des fils quantiques, sont illus-
tre´s par la figure 1.8. L’empilement de BQs d’InAs/InP(001) pre´sente ge´ne´ralement un
ordre vertical [91], [92], [93], [94]. Ouattara et coll. [88] ont re´alise´ une e´tude sur des em-
pilements de 10 plans de BQs d’InAs/InP(001) par X-STM. La figure 1.8 (a) pre´sente la
vue d’ensemble de l’empilement de 10 plans de BQs, obtenu avec un espaceur de 15 nm.
Dans ce cas, les BQs pre´sentent un ordre vertical et les dimensions late´rales des BQs
augmentent au cours de l’empilement. Ce re´sultat est similaire a` ce qui est obtenu sur
GaAs. Par contre dans le cas de l’empilement de fils quantiques, plusieurs types d’ordres
verticaux sont possibles. Gutie´rrez et coll. [89] montrent que les fils quantiques d’InAs/InP
peuvent posse´der soit un ordre vertical (figure1.8 (b)), comme les BQs de Ouattara, soit
un empilement oblique des plans, si les fils quantiques du premier plan ont une forme
asyme´trique. Enfin, Brault et coll. [90] et d’autres auteurs [95], [96] (et Erratum [97]),
[98], [99] montrent que dans le cas de fils quantiques d’InAs/AlInAs/InP(001), un empi-
lement oblique anti-corre´le´ des fils quantiques est obtenu, comme le montre la figure 1.8
(d). Les auteurs expliquent ce phe´nome`ne d’anticorre´lation par une modulation late´rale
de la composition de l’alliage AlInAs due a` la se´paration de phase induite les BQs.
1.5.3 Echanges Arsenic/Phosphore
La complexite´ des me´canismes de formation de BQs dans le syste`me InAs/InP est en
grande partie due aux phe´nome`nes d’e´change P/As a` l’interface InP/InAs durant le de´poˆt
d’InAs et les arreˆts de croissance (AC) sous As2. L’e´change As/P lors de la croissance des
BQs influe aussi sur les dimensions et les proprie´te´s optiques des BQs.
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Fig. 1.8 – Images de X-STM de 250x250 nm2 (V = -2,4 V et I = 0,15 nA) d’une structure
de 10 plans de BQs d’InAs/InP(001) avec un espaceur de 15 nm (a). Vue en de´tail d’une
image MET en champ clair d’un empilement de fils quantiques d’InAs/InP de 6 plans avec
un espaceur de 10 nm, pre´sentant un ordre quasi-vertical (b). Image MET en champ clair
d’un empilement de 6 plans de fils quantiques d’InAs/InP avec un espaceur de 10 nm,
pre´sentant un ordre oblique (c). Image MET en champ clair d’un empilement de 6 plans
de fils quantiques d’InAs/InP avec un espaceur de 10 nm, pre´sentant un ordre anti-corre´le´
(d). Figures a, (b, c), d respectivement d’apre`s [88],[89],[90].
L’e´change As/P est un phe´nome`ne thermiquement active´. Il est plus important a` haute
tempe´rature de croissance et fort flux d’As [100]. La re´action de As2 avec la surface d’InP,
ou` les atomes de P sont remplace´s par des atomes d’As, produit une quantite´ supple´men-
taire d’InAs [101]. La quantite´ d’InAs forme´e par e´change peut eˆtre tre`s importante. Wang
et coll. [102] montre que l’e´change ne s’arreˆte pas quand la surface d’InP est recouverte de
1 a` 2 MC d’InAs, mais peut continuer meˆme si 3 MC d’InAs recouvrent la surface d’InP.
Les auteurs expliquent leurs re´sultats par le fait que les plateaux 2D, qui sont les premiers
stades de formation des BQs, ne recouvrent pas toute la surface, laissant la possibilite´
d’e´change As/P entre les plateaux. L’importance de la quantite´ d’InAs forme´e durant
l’e´change est illustre´e par exemple par Wang et coll. [103], qui ont obtenu la formation
de BQs sans de´poser d’InAs, juste graˆce a` un AC sous As2. Yang et coll. [104] ont eux
observe´ la formation pre´alable de fils quantiques, puis une transformation en BQs, durant
un AC de 2 minutes re´alise´ sans flux d’As2.
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1.5 Etat de l’art dans le syste`me InAs/InP
1.5.4 Croissance sur InP(113)B : Re´sultats obtenus pre´ce´dem-
ment au laboratoire
Au laboratoire, l’e´tude de la croissance de BQs d’InAs sur InP(113)B est mene´e depuis
de nombreuses anne´es. Ces re´sultats ont de´ja` permis de comprendre l’e´volution de la
densite´ et des dimensions des BQs en fonction de plusieurs parame`tres de croissance :
l’e´paisseur de´pose´e, et son influence en fonction de la tempe´rature de croissance, la vitesse
de croissance, les effets d’e´change P/As et As/P aux diffe´rentes interfaces, et l’empilement
de plusieurs plans de BQs. Nous re´sumons ici les re´sultats de´ja` obtenus, et qui ne seront
pas e´tudie´s en de´tail dans les parties expe´rimentales du manuscrit.
Influence de la tempe´rature de croissance
C. Paranthoe¨n et coll. [105] [106] ont e´tudie´ l’influence de la tempe´rature de croissance
sur la densite´ et les dimensions des BQs sur InP(113)B. 2,5 MC d’InAs sont de´pose´es
a` 0,34 MC/s. La tempe´rature de croissance varie de 400 a` 500◦. Les observations par
RHEED montrent que la transition 2D/3D a lieu durant le de´poˆt d’InAs, et non durant
l’AC comme dans le cas de la croissance sur InP(001). En baissant la tempe´rature de
croissance de 500 a` 400◦C, la densite´ de BQs augmente de 1,9 1010 cm−2 a` 6,7 1010 cm−2,
la hauteur est re´duite de 7,7 a` 3,3 nm et le diame`tre diminue de 27 a` 20 nm. Les auteurs
attribuent cette e´volution comme une e´tape de nucle´ation rapide suivi d’une e´volution
des dimensions controˆle´e par la diffusion des adatomes d’indium vers les BQs. Pour ce
parame`tre de croissance aussi, l’e´volution est diffe´rente de celle observe´e sur InP(001) et
se rapproche de l’e´volution observe´e dans le syste`me InAs/GaAs.
L’influence de la vitesse de croissance a e´te´ e´tudie´e entre 0,15 et 1,42 MC/s a` 400◦C,
pour 1,6 MC d’InAs de´pose´e sur InP(113)B [105]. La densite´ de BQs augmente de 5,5 1010
cm−2 a` 7,7 1010 cm−2 avec la vitesse de croissance. Les dimensions late´rales et verticales
des BQs sont par contre peu modifie´es.
L’effet de la dure´e d’AC sur les dimensions des BQs a e´te´ e´tudie´e par AFM [105].
L’augmentation de la dure´e de l’AC (de 0 a` 300 s) qui suit le de´poˆt d’InAs conduit a` une
diminution de la densite´ de 9,3 a` 4,8 1010 cm−2, ainsi qu’a` augmentation des dimensions
des BQs. Ces re´sultats ont interpre´te´s par le me´canisme de muˆrissement d’Ostwald durant
l’AC.
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1.6 Mode`les de Croissance
1.6.1 Introduction
La croissance de BQs consiste a` de´poser un mate´riau pre´sentant un fort de´saccord
parame´trique avec le substrat. Lors du de´poˆt des premie`res monocouches, la croissance
s’effectue couche par couche (2D). Au-dela` d’une certaine e´paisseur, on observe une crois-
sance 3D avec la formation de BQs. Cet enchaˆınement peut s’expliquer par des conside´ra-
tions e´nerge´tiques simples. Dans le cadre de la the´orie classique de croissance e´pitaxiale,
les premie`res monocouches (MCs) mouillent la surface, car la somme de leur e´nergie de
surface et d’interface est plus faible que l’e´nergie de surface du substrat. La condition de
mouillage s’e´crit :
γcouche + γinterface < γsubstrat (1.4)
La figure 1.9 illustre les termes γsubstrat de l’e´nergie de surface du substrat, γcouche d’e´nergie
de surface de la couche de´pose´e, et de γinterface d’e´nergie d’interface couche/substrat.
Si la couche de´pose´e pre´sente un de´saccord de maille avec le substrat, la de´formation
		
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
	
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Fig. 1.9 – Illustration des 3 termes d’e´nergie de surface d’une couche 2D e´pitaxie´e sur
un substrat de nature diffe´rente. Transformation 2D/3D de la croissance : mode SK.
te´tragonale du re´seau cristallin entraˆıne l’accumulation d’une e´nergie e´lastique. Au-dela`
d’une certaine e´paisseur, la couche de mouillage devient instable et des BQs sont forme´es.
Ce mode de croissance, d’abord 2D puis 3D est appele´ mode « Stranski-Krastanow »
(SK). Cette transformation correspond a` une diminution de l’e´nergie totale du syste`me.
La formation des BQs permet une relaxation late´rale de la contrainte. Cette relaxation
e´lastique du parame`tre de maille permet une re´duction de l’e´nergie e´lastique emmagasine´e
dans la couche.
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1.6 Mode`les de Croissance
1.6.2 Mode`le de Tersoff
Tersoff et coll. [107] ont calcule´ la diffe´rence d’e´nergie entre une couche 2D et une
BQ 3D. Deux termes principaux sont pris en compte dans le bilan e´nerge´tique de cette
transformation : un terme d’e´nergie de surface, correspondant a` l’e´nergie ne´cessaire a` la
formation des surfaces, et un terme d’e´nergie e´lastique, de´crivant l’e´nergie stocke´e dans
le mate´riau due au de´saccord de maille.
Pour une couche 2D, le terme de surface reste constant, la surface e´tant invariante en
fonction de l’e´paisseur de´pose´e. Le terme d’e´nergie e´lastique stocke´e croˆıt line´airement.
Le calcul de l’e´nergie d’une BQ de´pend de sa forme ge´ome´trique. Dans son calcul, Tersoff
conside`re des BQs en forme de pyramide tronque´e, de hauteur h, posse´dant des facettes
faisant un angle θ avec la surface. Les densite´s d’e´nergie de surface de l’orientation no-
minale et des facettes sont conside´re´es comme diffe´rentes. Les e´nergies d’interface et de
bords sont ne´glige´es. La diffe´rence d’e´nergie entre les configurations 2D et 3D s’e´crit sous
la forme :
∆Etot = E3D − E2D (1.5)
∆Etot = 4.ΓV
2/3.tan1/3θ − 4.c.V.tanθ.ln(K) (1.6)
Le premier terme est associe´ a` la variation d’e´nergie de surface, ou` Γ s’exprime selon :
Γ = γfacettes/sinθ − γ0.cotθ (1.7)
Avec γfacettes et γ0, les densite´s d’e´nergie de surface respectivement de la surface 2D et
des facettes. Le deuxie`me terme correspond a` la variation de l’e´nergie e´lastique. Dans le
second terme de l’e´quation 1.6, K est une constante et c un coefficient s’exprimant en
fonction du de´saccord de maille, selon l’e´quation suivante :
c = (
−2µ.(∆a/a)2
1 + ν
)2.
1− ν
2.pi.µ
(1.8)
Dans ces e´quations 1.8, µ, ν et ∆a/a sont respectivement le module de cisaillement, le
coefficient de Poisson et le de´saccord parame´trique.
La figure 1.10 montre l’allure de la variation de l’e´nergie d’une BQ en fonction de
son volume, a` partir de l’e´quation 1.6. On observe l’existence d’un maximum sur cette
courbe pour un certain volume critique. Au-dela` de ce volume l’e´nergie totale de´croˆıt. Ce
maximum en e´nergie de´finit une barrie`re de nucle´ation. L’existence de cette barrie`re de
nucle´ation se comprend, en conside´rant que lorsque la BQ est petite, sa surface (∝ r2) est
importante par rapport a` son volume (∝ r3). Le couˆt en e´nergie de surface de´passe alors
le gain permis par la relaxation de la contrainte. Cette phase est illustre´e par la zone A
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Fig. 1.10 – Variation d’e´nergie d’une BQ isole´e en fonction de son volume. La barrie`re
e´nerge´tique de nucle´ation est proportionnelle a` Γ3/Φ4, Γ l’exce`s d’e´nergie de surface et Φ
la contrainte, d’apre`s [107].
sur la figure 1.10. Au-dela` du volume critique, la formation de BQs est favorable, car elle
donne lieu a` une diminution de l’e´nergie du syste`me (phase B).
Les calculs analytiques de Tersoff permettent de de´finir des lois d’e´chelle pour le volume
critique et l’e´nergie critique.
Vcrit ∝ Γ3(∆a/a)−6, (1.9)
∆Ecrit ∝ Γ3(∆a/a)−4, (1.10)
L’inte´reˆt du mode`le de Tersoff est qu’il permet d’interpre´ter qualitativement les grandes
diffe´rences observe´es dans la formation des BQs dans le syste`me InAs/GaAs et InAs/InP.
Grossie`rement, les spe´cificite´s de la transformation 2D/3D dans le syste`me InAs/InP sont :
– Une transformation lente ne´cessitant des arreˆts de croissance sous As2 et des tem-
pe´ratures relativement e´leve´es.
– La formation de nombreux types de nanostructures (fils quantiques, baˆtonnets quan-
tiques et BQs) et l’existence de formes interme´diaires telles que les plateaux com-
portant un nombre entier de MCs.
Pour des BQs d’InAs forme´es sur InP et GaAs, le terme de surface est identique. A partir
de la formule 1.9, on obtient que le volume critique est proportionnel au de´saccord de
maille a` la puissance -6. Le de´saccord de maille entre InAs et InP e´tant de 3,2 % et celui
entre InAs et GaAs de 7,2 %, un volume critique 64 fois plus important est pre´vu pour la
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1.6 Mode`les de Croissance
transformation 2D/3D sur substrat InP. La formation de BQs sur InP requiert une tre`s
importante sursaturation pour former des nucle´ii de volume supe´rieur au volume critique.
Expe´rimentalement, on observe de grandes diffe´rences entre la formation de BQs sur
GaAs et sur InP. Sur GaAs, la phase de nucle´ation est rapide. Par contre sur InP, des
arreˆts de croissance longs (≈ 30 s) a` haute tempe´rature (≈ 480◦C) sont ne´cessaires pour
former des BQs. Ces diffe´rences peuvent eˆtre comprises comme une conse´quence de la
diffe´rence de de´saccord de maille entre les deux syste`mes.
Expe´rimentalement, une autre diffe´rence importante entre les de´poˆts sur GaAs et InP
est l’existence de formes interme´diaires sur InP. Ainsi, les plateaux, se transforment lors
d’un recuit en BQs. L’existence de ces formes interme´diaires peut eˆtre comprise dans le
cadre du mode`le de Tersoff. L’e´volution de l’e´nergie en fonction du volume, pour deux
formes de nanostructures, est reporte´e sur la figure 1.11. La forme 1 est tre`s plate. Le
Fig. 1.11 – Evolution de l’e´nergie en fonction du volume pour deux formes de BQs diffe´-
rentes sur InP(001) : des plateaux de faible hauteur et une BQs cohe´rente comple`tement
de´veloppe´e de forme pyramidale (b). Une modification de la forme en suivant la fle`che sur
la figure abaisse la barrie`re de nucle´ation.
couˆt en e´nergie de surface correspond a` l’e´nergie ne´cessaire a` la formation de facettes. Il
est donc faible. Par contre sa forme plate ne permet pas une relaxation importante de
l’e´nergie e´lastique. Par conse´quent, la forme 1 pre´sente une faible barrie`re de nucle´ation
mais conduit a` une faible diminution de l’e´nergie e´lastique. La forme 2 est plus « pointue ».
Son couˆt en e´nergie de surface est plus e´leve´, mais elle permet une forte diminution
de l’e´nergie pour des nanostructures de grandes dimensions. Elle conduit a` une grande
barrie`re de nucle´ation. A partir de ce calcul, on peut comprendre la formation de plateaux
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
interme´diaires durant la transformation 2D/3D sur InP(001). La nucle´ation de forme
pointue du type 2, ne pouvant s’effectuer du fait de la forte barrie`re de nucle´ation, des
structures plus « plates », du type plateau se forment. Ces structures grossissent, jusqu’a`
un volume pour lequel une transformation de la forme 1 a` la forme 2 est e´nerge´tiquement
favorable.
La description propose´e par Tersoff permet e´galement de comprendre les diffe´rences
observe´es entre les croissances effectue´es sur substrat (001) et (113)B. Le changement
d’orientation cristalline du substrat modifie principalement les termes d’e´nergie de sur-
face. Par rapport a` la surface (001), la surface (113)B pre´sente une densite´ d’e´nergie de
surface supe´rieure, qui conduit a` une de´stabilisation de la surface initiale (figure 1.12). De
plus les facettes forme´es lors de la croissance sur (113)B sont du type (100), (111) et (110).
Ces surfaces de bas indices sont de faibles densite´s d’e´nergies. Par conse´quent, le couˆt de
l’augmentation de surface pour l’orientation (113)B est plus faible que celui pour l’orien-
tation (001). Pour illustrer cela, nous avons reporte´ sur la figure 1.12 les courbes d’e´nergie
en fonction du volume pour une BQ forme´e sur (001) et (113)B. Le volume critique e´tant
Fig. 1.12 – Variation d’e´nergie d’une BQ isole´e en fonction de son volume pour deux
orientations du substrat : InAs/GaAs(001) et InAs/InP(001).
proportionnel au cube du couˆt en e´nergie des surfaces (Γ3), un volume critique re´duit
et donc une nucle´ation plus importante sur (113)B est pre´vue. Cette pre´diction est en
accord avec les re´sultats expe´rimentaux pour lesquels une forte densite´ de BQs de faibles
dimensions est obtenue sur InP(113)B [108].
Le mode`le de Tersoff met en e´vidence l’existence d’une barrie`re de nucle´ation a` la
formation de BQs. Il permet de comprendre les spe´cificite´s de la croissance de nanostruc-
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1.6 Mode`les de Croissance
tures sur InP(001) (faible densite´, formes interme´diaires) et l’inte´reˆt des surfaces de hauts
indices. Cependant il ne permet pas de de´crire l’e´volution des taille et densite´ des BQs en
fonction des parame`tres de croissance (vitesse tempe´rature . . .). C’est pourquoi d’autres
mode`les ont e´te´ de´veloppe´s.
1.6.3 Mode`le de Seifert
Seifert et coll. [28], [31] ont e´tendu la description de Tersoff pour pre´dire qualitative-
ment les e´volutions en fonction des parame`tres de croissance. Les phases de la croissance
des BQs selon ce mode`le sont illustre´es sur la figure 1.13. Lors du de´poˆt, l’e´nergie e´lastique
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Fig. 1.13 – Evolution de l’e´nergie totale du syste`me lors des 3 phases (A,B,C) de la
croissance des BQs). heq est l’e´paisseur de la WL d’e´quilibre, et hsur−crit l’e´paisseur de la
couche 2D me´tastable.
stocke´e croˆıt line´airement pendant la formation de la croissance de la couche de mouillage.
Au-dela` d’une certaine e´paisseur, la couche 2D n’est plus stable. Cependant, du fait de
l’existence d’une barrie`re de nucle´ation, la croissance 2D continue. La couche de mouillage
atteint alors une e´paisseur sur-critique (figure 1.13 (A)) jusqu’a` une saturation suffisante
pour que la nucle´ation de BQ soit initie´e (figure 1.13 (B)). Enfin, les BQs e´voluent plus
lentement (phase (C)). Dans la the´orie classique de la nucle´ation, le nombre de nucle´ii
forme´s par unite´ de temps s’e´crit :
dN/dt = const.σ.exp
[
−∆Ed
kT
]
(1.11)
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Ou` σ est la sursaturation et ∆Ed est l’e´nergie d’activation de la nucle´ation, de´finie par
la diffe´rence entre la barrie`re de nucle´ation, EA, (figure 1.13) et l’exce`s d’e´nergie de la
couche 2D, Eec :
∆Ed = EA − Eec (1.12)
De`s que les premie`res BQs sont forme´es, l’e´paisseur de la couche de mouillage diminue
par transfert des atomes vers les BQs. La sursaturation de´croˆıt donc tre`s rapidement
pendant la phase de nucle´ation. Seifert et coll. supposent que la sursaturation σ suit une
loi exponentielle en fonction du temps :
σ(t) = σ0.exp(−ktn) (1.13)
Ou` σ0 est la sursaturation au moment de la nucle´ation, k une constante de´pendante de la
tempe´rature et n un exposant de´finissant le type de re´action. La sursaturation diminue
rapidement. Apre`s un temps tre`s court, le taux de nucle´ation dN/dt devient tre`s faible.
La phase de nucle´ation est donc tre`s courte (infe´rieure a` 1 s). Dans cette description, on
peut remarquer que la nucle´ation est peu de´pendante de la tempe´rature. Le moteur de la
transformation est la sursaturation, induite par le de´poˆt de matie`re.
Pour comprendre l’effet des parame`tres de croissance tels que la tempe´rature, une
autre notion doit eˆtre introduite. Conside´rons un nucle´us forme´. Il grossit rapidement par
diffusion des adatomes vers lui. Autour de la BQ, il existe une zone ou` la sursaturation est
re´duite. Dans cette zone, la nucle´ation des BQs est alors re´duite, ou meˆme nulle. Cette zone
est une zone d’exclusion de nucle´ation. Son extension de´pend de la mobilite´ des adatomes.
A haute tempe´rature, la longueur de diffusion augmente et l’extension plus importante
des zones d’exclusion limite la nucle´ation de nouvelles BQs. Par conse´quent, une faible
densite´ de grosses BQs est pre´vue a` haute tempe´rature. A partir de cette description, un
lien existe entre la densite´ des BQs et la mobilite´ des e´le´ments III a` la surface. Plus leur
mobilite´ est importante, plus la densite´ des BQs est faible. Expe´rimentalement, on observe
une diminution de la densite´ des BQs d’InAs sur substrat GaAs lorsque la tempe´rature
de croissance augmente, ou que le flux d’As2 diminue, en bon accord avec la description
propose´e par Seifert. L’ensemble des e´tapes est illustre´ par la figure 1.14 qui re´sume les
diffe´rentes e´tapes de la croissance des BQs et illustre la zone d’exclusion de nucle´ation
pre´sente autour des BQs. Malgre´ ses succe`s pour de´crire les e´tapes de la formation des
BQs, le mode`le de Seifert reste cependant qualitatif.
1.6.4 Mode`les plus avance´s
Re´cemment, Dubrovskii et coll. [109], [110] ont de´veloppe´ un mode`le quantitatif base´
sur une description de la formation des BQs proche de celle de Seifert. La motivation
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Fig. 1.14 – De´part de la croissance, puis croissance de la WL jusqu’a` son e´paisseur sur-
critique ou` ont lieu l’e´tape de nucle´ation, puis celle de croissance des BQs avec extension
de la zone d’exclusion autour des BQs forme´es.
des auteurs provient de l’observation expe´rimentale d’une e´paisseur 2D sur-critique avant
la nucle´ation des BQs dans le syste`me Ge/Si qui confirme cette description. Dans leur
mode`le ces auteurs de´finissent la notion d’e´paisseur critique d’e´quilibre heq. Elle apparaˆıt
a` cause de l’interaction des atomes de la couche 2D avec le substrat. Selon le mode`le de
Kern et Mu¨ller [111], l’e´nergie de cette interaction attractive dans la couche suivante note´e
(k+1) suit une loi exponentielle de´croissante avec le nombre de MC, suivant la relation :
Ψ(k) = Ψ0.exp(−k/k0) (1.14)
Ou` Ψ0 est l’e´nergie de mouillage de la surface du substrat et k0 le parame`tre de relaxation.
Dans les semiconducteurs, k0 est proche de 1. Par conse´quent, la stabilite´ de la couche
de mouillage est beaucoup mieux de´finie dans leur mode`le. De plus, ces auteurs de´crivent
la compe´tition entre les BQs lors de la de´composition de la couche de mouillage a` partir
d’un super-stress moyen ζ, de´croissant rapidement durant la phase de nucle´ation. Ce
parame`tre ζ correspond alors au crite`re de me´tastabilite´ de la WL. En effet, il de´pend de
la sur-saturation cre´e´e par l’e´paisseur sur-critique de la WL. Le super-stress s’e´crit donc
en fonction de l’e´paisseur d’e´quilibre de la WL heq et de l’e´paisseur de la WL sur-critique
h selon :
ζ(h) = h/heq − 1 (1.15)
Un traitement analytique permet d’obtenir la densite´ et la taille des BQs ainsi que l’e´pais-
seur de la couche de mouillage en fonction du temps. La figure 1.15 pre´sente l’e´volution
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Fig. 1.15 – De´pendance au cours du temps de la densite´ de BQs (1), du diame`tre (3) et
de l’e´paisseur de la WL (3). D’apre`s Dubrovskii et coll. [109].
au cours du temps de ces trois grandeurs. Cette figure montre que l’e´paisseur de la WL
augmente jusqu’au moment de la nucle´ation ou` elle diminue pour nourrir les BQs forme´es.
L’e´tape de nucle´ation est tre`s courte (< 1 s) et la densite´ atteint durant cette phase sa
valeur de saturation. A partir de cette e´tape, le diame`tre des BQs nucle´e´es augmente
progressivement, avec une e´chelle de temps environ 20 fois plus longue que pour la phase
de nucle´ation.
Les auteurs obtiennent des lois d’e´chelles en fonction des parame`tres de croissance. En
particulier, ils pre´disent une variation de la taille et de la densite´ des BQs en fonction de
la tempe´rature du substrat (Tsubstrat), selon une relation en exponentielle de 1/Tsubstrat et
une de´pendance en 1/
√
v en fonction de la vitesse v. Un bon accord the´orie-expe´riences
est obtenu pour des BQs forme´es dans le syste`me Ge/Si [109] et InAs/GaAs [110].
1.6.5 Me´canismes d’auto-limitation en taille
Jusqu’a` pre´sent nous avons de´crit un mode`le cine´tique base´ sur l’existence d’une phase
de nucle´ation suivie d’une phase de croissance. D’autres mode`les ont e´te´ de´veloppe´s. Ils
sont base´s sur une description plus pre´cise des BQs. Ainsi, pour interpre´ter la faible
dispersion en taille des BQs, un me´canisme de limitation de la croissance des grosses
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1.6 Mode`les de Croissance
BQs par rapport aux plus petites a e´te´ propose´. Il est base´ sur l’existence d’une zone
contrainte autour de la BQ. Cette zone est illustre´e sur la figure 1.16. La figure montre
Fig. 1.16 – Pre´sentation sche´matique de la densite´ d’e´nergie de contrainte a` la surface
avant (ligne horizontale) et apre`s la formation d’une BQ (courbe) (a). Sche´ma correspon-
dant de la de´formation des plans cristallins par la contrainte dans et autour de la BQ.
D’apre`s Seifert et coll. [28].
que la contrainte cre´e´e au bord des BQs, conduit a` l’existence d’une barrie`re d’e´nergie
a` l’incorporation des adatomes dans la BQ. La hauteur de cette barrie`re croˆıt avec le
volume de la BQ [112]. Par conse´quent, la vitesse de croissance des BQs volumineuses est
re´duite par rapport aux plus petites BQs. Ceci conduit a` une diminution de la dispersion
en taille. L’existence de cette barrie`re a trouve´ une confirmation expe´rimentale dans les
travaux de Voigtla¨nder et coll. [113] dans le syste`me Ge/Si.
D’autres auteurs ont cherche´ a` de´crire plus pre´cise´ment l’e´nergie de la BQ. Ainsi, la
se´paration de l’e´nergie d’une BQ en un terme de surface et un terme de contrainte apparaˆıt
trop simpliste. En effet, les liaisons en surface sont notablement modifie´es par rapport a`
celles existant en volume. L’existence de ces liaisons de natures diffe´rentes aux liaisons
de volume conduit a` l’existence d’une contrainte induite par la surface (surface stress).
L’ajout d’un terme de contrainte de surface dans l’expression de l’e´nergie de la BQ est
faible pour des BQs entie`rement de´veloppe´es [114],[115]. Cependant, dans les premiers
stades de formation des BQs pour lesquels les e´paisseurs sont tre`s faibles, l’effet du terme
de contrainte de surface peut eˆtre important. L’e´quipe du CSIC a` Madrid [116], a e´tudie´
l’effet de la contrainte de surface dans le syste`me InAs/InP. Ils ont montre´ l’importance
de cet effet lors de la formation de fils d’InAs/InP(001).
Enfin, d’autres e´quipes incluent la contribution a` l’e´nergie de la contrainte situe´e aux
bords des BQs, ou de la de´formation induite dans le substrat [115]. Ils aboutissent a`
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Chapitre 1. Inte´reˆts des boˆıtes quantiques, e´tat de l’art et mode`les de croissance
l’existence d’un minimum d’e´nergie pour un ensemble de petites BQs de meˆme taille et
de forte densite´. Ces mode`les dits « d’e´quilibre » semblent en de´saccord avec les varia-
tions observe´es en fonction des parame`tres cine´tiques (vitesse, tempe´rature). De plus des
expe´riences de recuit des BQs apre`s leur formation dans les syste`mes InAs/GaAs ([117],
[118]) et InAs/InP ([106]), montrent une diminution de la densite´ et une augmentation de
la taille des BQs (muˆrissement d’Ostwald) incompatible avec l’existence d’un minimum
d’e´nergie.
1.7 Conclusion
Dans ce chapitre, nous avons d’abord introduit la notion de BQ et pre´sente´ les avan-
tages des BQs pour les applications laser. Les lasers a` BQs pre´sentent une faible densite´
de courant de seuil et ils sont peu sensibles a` la tempe´rature. La modulation directe de ces
structures est rendue possible graˆce a` la faible valeur du facteur de Henry. Pour atteindre
ces performances et ainsi de´passer celles des puits quantiques conventionnels, la maˆıtrise
de la croissance de ces nano-objets est requise. Ainsi nous avons pre´sente´ l’influence des
diffe´rents parame`tres de croissance sur la nucle´ation (EC), la densite´, les dimensions ainsi
que les dispersions en taille des BQs dans le syste`me de re´fe´rence InAs/GaAs. La crois-
sance des BQs dans ce syste`me est de´ja` bien maˆıtrise´e. Ce syste`me de mate´riaux ne permet
pas d’atteindre la longueur d’onde de 1,55 µm actuellement utilise´e en te´le´communica-
tions optiques. Le syste`me InAs/InP permet d’atteindre cette gamme de longueur d’onde.
Cependant, nous avons vu que, du fait des spe´cificite´s de la croissance dans ce syste`me,
l’obtention de BQs sur InP(001) ainsi que le controˆle de leurs proprie´te´s est plus difficile.
Nous avons pre´sente´ les principales caracte´ristiques de la croissance de BQs sur InP. En
particulier, la croissance sur InP(113)B permet de retrouver des e´volutions plus proches
de celles observe´es dans le syste`me InAs/GaAs, tout en permettant l’e´mission a` 1,55 µm.
Enfin, des mode`les de croissance ont e´te´ discute´s pour expliquer diffe´rentes e´volutions des
BQs avec les parame`tres expe´rimentaux pour la croissance des BQs en ge´ne´ral et des BQs
sur InP(001) et (113)B en particulier.
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CHAPITRE 2
Techniques Expe´rimentales
2.1 Elaboration par Epitaxie par jets mole´culaires
2.1.1 Introduction et principe
L’e´pitaxie par jets mole´culaires (EJM) est une technique permettant la croissance de
couches monocristallines. Elle a e´te´ de´veloppe´e par A. Cho et J. Arthur [119] dans les
anne´es 1970. La croissance cristalline est re´alise´e sous ultravide (10−9 a` 10−11 torr) en
faisant interagir a` la surface du substrat des flux atomiques ou mole´culaires obtenus a`
partir de sources solides ou gazeuses. Dans le cas des mate´riaux semiconducteurs III-V,
la croissance est base´e sur la me´thode dite des « trois tempe´ratures », propose´e par K.
Gu¨nter en 1958 [120]. Les flux mole´culaires d’e´le´ments III (Ga,In,Al) et V (As, P) sont
controˆle´s par les tempe´ratures des cellules d’e´vaporation. On choisit des tempe´ratures de
cellules d’e´le´ments III supe´rieures a` celle du substrat. Par conse´quent, les e´le´ments III
se condensent en surface et il n’existe que tre`s peu de re´e´vaporation d’e´le´ment III. Leur
coefficient de collage est alors proche de 1. La vitesse de croissance est donc controˆle´e par
le flux d’e´le´ment III. Les e´le´ments V sont e´vapore´s en exce`s pour assurer la stœchiome´trie.
L’e´tablissement et l’interruption des flux d’e´le´ments III sont obtenus par rotation d’un
cache me´canique place´ devant l’orifice de la cellule. Ces caches sont actionne´s par des
moteurs pas a` pas qui permettent des temps de re´ponse tre`s courts (de l’ordre de 20 ms).
Dans l’EJM a` sources gazeuses, les flux As et P sont produits par de´composition a` hautes
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Chapitre 2. Techniques Expe´rimentales
tempe´ratures d’arsine AsH3 et phosphine PH3, selon les e´quations 2.1 et 2.2 :
AsH3 =
1
2
As2 +
3
2
H2 (2.1)
PH3 =
1
2
P2 +
3
2
H2 (2.2)
Les de´bits d’AsH3 et PH3 sont controˆle´s par des de´bitme`tres massiques. Des vannes pneu-
matiques inte´gre´es au corps de la cellule gazeuse haute tempe´rature permettent d’e´tablir
les flux vers un e´vent et d’obtenir des temps de re´ponse relativement courts (< 1 s) a`
l’ouverture et a` la fermeture.
Les principaux avantages de l’EJM par rapport a` d’autres techniques utilise´es pour
l’e´pitaxie, comme la MOCVD (Metal Organic Chemical Vapor Deposition), la LPCVD
(Low Pressure Chemical Vapor Deposition) ou LPE (Liquid Phase Epitaxy), sont :
– Une faible vitesse de croissance, infe´rieure a` 1 monocouche (MC) par seconde (soit
environ 0,3 nm), permettant un controˆle de la croissance a` l’e´chelle atomique.
– Une interruption rapide des flux permettant la re´alisation d’interfaces abruptes, et
donc l’obtention de puits quantiques.
– Une enceinte sous ultravide autorisant l’observation in situ de la croissance par
diffraction d’e´lectrons de haute e´nergie en incidence rasante (RHEED).
– Une croissance hors e´quilibre thermodynamique, permettant la croissance de nom-
breux alliages me´tastables.
2.1.2 Particularite´s du baˆti d’e´pitaxie utilise´ pour ce travail au
LENS
Les e´chantillons re´alise´s au laboratoire sont e´labore´s sur deux baˆtis d’e´pitaxie RIBER :
soit par EJM a` sources gazeuses (GS MBE) soit par EJM a` sources solides (SS MBE).
La grande majorite´ des e´chantillons pre´sente´s dans ce travail provient du baˆti a` sources
gazeuses, le baˆti a` sources solides e´tant en phase de de´marrage durant la pe´riode de ma
the`se. Le syste`me GS MBE est un baˆti RIBER 2300, pre´sente´ en vue de coupe horizontale
sur la figure 2.1. Ses caracte´ristiques sont les suivantes :
– Chambre d’introduction et de transfert des substrats. Les substrats font au maxi-
mum 2 pouces et sont soit colle´s a` l’indium sur un support de molybde`ne, soit
maintenus sur un support e´vide´ (« indium free »).
– Chambre d’e´pitaxie
– Syste`me RHEED
– Sept cellules solides plus une cellule cracker :
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Fig. 2.1 – Sche´ma du bati d’e´pitaxie RIBER 2300
– 4 cellules a` sources solides pour les e´le´ments III : deux cellules d’indium (In1
et In2) et deux de gallium (Ga1 et Ga2) pour re´aliser des alliages de diffe´rentes
compositions ou pour varier les vitesses de croissance
– Deux cellules de dopants : silicium (Si) pour le type n et be´ryllium (Be) pour le
type p.
– Une cellule a` source solide de fer (Fe) pour la croissance de mate´riaux semi-isolants
par introduction de centres profonds.
– Une cellule cracker pour les gaz, e´quipe´e de deux lignes d’AsH3 et deux lignes de
PH3 avec des de´bitme`tres massiques de 12 et 1,2 SCCM.
L’utilisation de sources gazeuses arsine et phosphine pre´sente des avantages par rapport a`
leurs e´quivalents solides. En particulier le controˆle des flux d’e´le´ments V est plus pre´cis et
plus reproductible que dans l’EJM classique. De plus il n’est pas ne´cessaire d’ouvrir le baˆti
pour changer les charges d’e´le´ments V, e´conomisant ainsi de longues pe´riodes d’e´tuvage.
Cependant, l’EJM a` source gaz ne´cessite l’utilisation d’une pompe cryoge´nique couple´e
a` une pompe turbomole´culaire pour pallier l’augmentation de pression due a` l’hydroge`ne
libe´re´ dans le baˆti par la de´composition de PH3 et de AsH3, et requiert des mesures de
se´curite´ particulie`res.
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Chapitre 2. Techniques Expe´rimentales
2.2 Outil d’e´tude de la croissance in situ : le RHEED
Le principe du RHEED repose sur l’utilisation d’un canon a` e´lectrons pour sonder
les premie`res monocouches de la surface en cours de croissance. Le faisceau e´lectronique
de haute e´nergie (10 kV) est focalise´ sur le substrat en incidence rasante (≈ 1◦) puis
est re´fle´chi vers un e´cran fluorescent pour la visualisation. Dans cette configuration l’in-
teraction e´lectrons-matie`re se produit en premie`re approximation sur quelques distances
interatomiques. La diffraction ne rend compte essentiellement que de la structure de la
surface qui se comporte comme un re´seau bidimensionnel (2D) [121]. Le re´seau re´ciproque
est de ce fait constitue´ de droites passant par les nœuds du re´seau re´ciproque 2D dont
les intersections avec la sphe`re d’Ewald, d’un rayon de 2pi
λ
(pratiquement confondue avec
son plan tangent au point 000 du re´seau re´ciproque), forment des taches allonge´es (figure
2.2 (c)). Le diagramme de diffraction obtenu correspond ainsi a` une vue de « profil » du
re´seau re´ciproque. Lorsque le faisceau est dans la direction [110], le diagramme re´ve`le la
structure de la surface dans la direction [-110] et re´ciproquement.
La partie diffracte´e du faisceau incident sur l’e´cran est compose´e d’une famille de raies
paralle`les repre´sente´es sur la figure 2.2 (a), parmi lesquelles il existe deux types de raies.
– Les raies principales correspondent a` la pe´riodicite´ du re´seau 3D du cristal massif. La
distance entre deux raies est relie´e au parame`tre de maille du mate´riau en croissance,
a` l’e´nergie des e´lectrons et a` la ge´ome´trie du syste`me RHEED.
– Des raies fractionnaires, qui peuvent apparaˆıtre entre ces raies principales. Leur pre´-
sence renseigne sur la pe´riodicite´ de la surface dans le cas d’une reconstruction de
la surface du cristal. En effet les atomes en surface vont s’organiser de fac¸on a` dimi-
nuer l’e´nergie de la surface et conduisent a` la naissance d’une nouvelle pe´riodicite´ de
surface. Les caracte´ristiques de la maille de surface s’e´crivent sous la forme m[nxt]
(notation de Wood) avec n et t entiers donnant la pe´riodicite´ de la maille de surface
par rapport a` celle de volume et m une lettre rappelant le type de re´seau cristallin
2D (c dans notre cas, pour centre´).
2.2.1 Utilisation du RHEED pour la croissance 2D
Le mate´riau constituant la couche en cours de croissance est ge´ne´ralement en accord
de maille avec le substrat ou pre´sente un faible de´saccord. On parle alors de croissance
bidimensionnelle, ou croissance 2D. Le suivi de l’intensite´ de la tache re´fle´chie, dite spe´-
culaire, permet de mesurer la vitesse de croissance. Quand le mode de croissance se fait
couche par couche, l’intensite´ de la tache spe´culaire varie au cours du temps. En effet
l’intensite´ re´fle´chie de´pend de la rugosite´ de la surface, relie´e au taux de couverture de la
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Fig. 2.2 – Sche´ma de la configuration du RHEED (a), intersection de barres de diffraction
avec la sphe`re d’Ewald (b), agrandissement d’une partie du sche´ma (c)
monocouche en formation. Une monocouche comple`te donne une intensite´ maximale. Pour
une demi-monocouche la rugosite´ est maximale et conduit a` un minimum d’intensite´ re´fle´-
chie sur l’e´cran fluorescent. En cours de croissance, on obtient des oscillations pe´riodiques.
L’e´volution au cours du temps de l’intensite´ est enregistre´e a` l’aide d’une came´ra CCD et
d’un magne´toscope puis analyse´e par un logiciel de´die´, apre`s nume´risation. Le cas ide´al est
repre´sente´ sur la figure 2.3. L’amplitude de ces oscillations est plus forte au de´marrage de
la croissance, le signal s’atte´nue au bout de quelques pe´riodes. La pe´riode de l’oscillation
est directement relie´e a` la comple´tion d’une monocouche. L’atte´nuation provient alors
du de´veloppement de la rugosite´ (de´marrage de la croissance d’un plan atomique alors
que le pre´ce´dent n’est pas tout a` fait complet). Cette me´thode permet une de´termination
rapide de la vitesse de croissance des mate´riaux binaires. Les reconstructions de surfaces
sont assez bien connues dans les syste`mes InP et GaAs. Elles de´pendent de la tempe´ra-
ture du substrat et des conditions de flux. Il existe des diagrammes de phase donnant les
changements de reconstruction de surface en fonction des parame`tres de croissance [122].
Dans les conditions de flux utilise´es lors de ce travail, le changement de reconstruction
de surface de [2x4] vers [2x1] sur InP(001), en fixant le de´bit de phosphine a` 9 SCCM,
se fait a` 460◦C. Ce changement de reconstruction de surface est utilise´ pour calibrer la
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Fig. 2.3 – Evolution de l’intensite´ de la tache re´fle´chie en fonction du taux de recouvre-
ment
tempe´rature de croissance. Il permet d’e´talonner le pyrome`tre optique au de´but de chaque
e´chantillon, pendant la croissance de la couche tampon d’InP.
2.2.2 Transition 2D-3D et croissance 3D
La diffraction du faisceau RHEED par une surface rugueuse ou pre´sentant des BQs
correspond a` une diffraction de volume. Le diagramme de diffraction est le re´sultat d’une
diffraction par transmission a` travers les BQs ou a` travers les aspe´rite´s de la surface.
L’intersection du re´seau re´ciproque 3D avec la sphe`re d’Ewald conduit a` un diagramme de
diffraction forme´ de points. Si la surface pre´sente des facettes, le diagramme est constitue´
de chevrons en V, lie´s a` la diffraction par des plans formant un angle avec la surface
nominale [14]. Lors du passage du mode de croissance 2D couche par couche au mode 3D ou`
les BQs se forment, le diagramme RHEED passe progressivement d’un diagramme de raies,
caracte´ristique d’une diffraction sur la surface 2D, a` un diagramme de taches de Bragg,
caracte´ristique d’une diffraction par transmission a` travers les BQs forme´es. La figure 2.4
montre un exemple du changement du diagramme RHEED pour une surface 2D puis 3D.
Le suivi de l’intensite´ d’une tache de Bragg permet de de´finir une e´paisseur critique de
la couche de mouillage pour la transition 2D/3D. Cette e´paisseur sera de´signe´e dans la
suite par EC (Epaisseur Critique). Ce terme recouvre plusieurs phe´nome`nes physiques. Il
existe une EC de relaxation plastique (cre´ation de dislocations) et une EC de relaxation
e´lastique (formation de BQs). C’est a` cette dernie`re que nous nous re´fe´rerons par la suite.
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2.2 Outil d’e´tude de la croissance in situ : le RHEED
Fig. 2.4 – Sche´ma de la transition 2D-3D
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Fig. 2.5 – Sche´ma du dispositif expe´rimental d’enregistrement et traitement du RHEED
La mesure de l’intensite´ sur une tache de Bragg au cours du temps est habituellement
obtenue en digitalisant le diagramme RHEED. Nous avons de´veloppe´ au cours de ce travail
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un dispositif permettant non seulement le suivi « en direct » de l’e´volution de l’intensite´
RHEED, mais aussi l’enregistrement pour une analyse ulte´rieure plus approfondie. Le
syste`me repose sur l’utilisation d’une came´ra CCD, relie´e a` une carte d’acquisition nume´-
rique. Le traitement du film nume´rise´ se fait graˆce a` un logiciel de´veloppe´ au CRHEA a`
Valbonne, qui permet de de´finir manuellement des feneˆtres autour des spots diffracte´s et
spe´culaire. L’intensite´ lumineuse inte´gre´e de ces feneˆtres est enregistre´e au cours du temps.
La figure 2.5 montre le sche´ma d’enregistrement/traitement d’un diagramme RHEED. Le
suivi in situ de la croissance des BQs graˆce au RHEED permet d’obtenir des informations
sur les me´canismes de nucle´ation des BQs.
2.3 Microscopie a` Force Atomique
2.3.1 Principe
La microscopie a` force atomique (AFM pour Atomic Force Microscopy) est une me´-
thode a` sonde locale permettant d’obtenir des informations comme la topographie de sur-
face. Dans le cadre de l’e´tude de la croissance des BQs, l’AFM est un outil indispensable
pour obtenir des informations structurales a` trois dimensions tant qualitatives que quanti-
tatives sur les BQs. La mesure se fait de fac¸on tre`s rapide car aucun traitement particulier
n’est requis pour les e´chantillons. Les mate´riaux de type arse´niures sont tre`s stables a` l’air
(sauf s’ils contiennent de l’aluminium). Par exemple, l’e´paisseur de la couche d’oxyde natif
dans le syste`me InAs/GaAs est infe´rieure a` 1 nm apre`s une semaine a` l’air libre [123].
Le principe de l’AFM consiste a` mesurer les de´placements verticaux d’une pointe monte´e
sur un micro-levier (cantilever) de´formable qui balaie la surface a` e´tudier. La mesure par
AFM repose sur les interactions pointe-surface. Ces interactions de´pendent de la distance
entre la pointe et la surface et peuvent eˆtre de nature attractives ou re´pulsives. Les forces
en jeu sont de type Van Der Waals, capillaires, e´lectrostatiques, ou magne´tiques, selon les
e´chantillons. La de´flexion Z du levier de raideur k est proportionnelle a` la valeur de ces
forces F selon F=k.Z. Les mesures effectue´es dans ce travail sont re´alise´es a` l’aide d’un
microscope AutoProbe CP (Park Scientific Instruments) dont la re´solution the´orique en
Z est donne´e infe´rieure a` 0,5 A˚. Ce microscope permet l’utilisation de plusieurs modes
d’acquisition de la topographie de la surface. L’e´tude pre´sente´e ici est exclusivement base´e
sur l’utilisation de deux modes de mesure. Le premier, dit mode de « Contact », utilise les
interactions de type re´pulsives, avec une distance pointe-surface minimale. Le second est
appele´ mode « Non-Contact » et utilise les interactions attractives a` plus grande distance
de la surface. La figure 2.6 pre´sente un mode`le de l’interaction pointe-e´chantillon.
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Fig. 2.6 – Mode`le simple de l’interaction pointe-e´chantillon
2.3.2 Utilisation en mode contact
Ce mode repose sur la mesure de la de´flexion du micro-levier, lors de la mise en contact
de la pointe avec la surface. Cette de´flexion est due aux forces re´pulsives entre les atomes
de la surface et ceux de l’extre´mite´ de la pointe. La pointe est solidaire de la teˆte de
l’AFM, qui contient le capteur a` de´flexion mesurant la de´formation du levier. Ce capteur
utilise la re´flexion d’un faisceau laser sur la face arrie`re du micro-levier, renvoye´ vers un
photode´tecteur de position constitue´ de deux diodes. Le niveau de consigne est re´gle´ de
fac¸on a` mesurer une diffe´rence de potentiel nulle entre les deux diodes, dans le cas ou`
le spot est centre´ sur le de´tecteur. Lorsque le micro levier fle´chit, la position du spot
se de´place sur le de´tecteur. Ce de´placement traduit l’amplitude de de´flexion du micro-
levier et va eˆtre interpre´te´ par l’e´lectronique comme une variation de hauteur. Le scanner,
constitue´ d’un tube en ce´ramique pie´zoe´lectrique, est relie´ a` une boucle de contre-re´action
e´lectronique. Ce syste`me de controˆle mesure l’e´cart du signal mesure´ a` la sortie du PSPD
avec la consigne et corrige la hauteur du scanner au cours du balayage de la surface de
fac¸on a` retrouver le niveau consigne. Le signal d’erreur de la boucle de contre-re´action,
envoye´ au scanner, est traduit en variations topographiques. L’image obtenue par AFM est
une matrice de 256 (512) lignes et 256 (512) colonnes contenant la cote Z e´chantillonne´e,
ce qui donne un ensemble de 65536 (262144) points de´crivant la surface analyse´e. La figure
2.7 pre´sente les diffe´rentes parties de l’AFM.
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Fig. 2.7 – Sche´ma de principe de l’AFM
Parame`tres du logiciel de controˆle
Pre´alablement a` la mesure de la topographie de l’e´chantillon il faut configurer le logiciel
de controˆle de l’AFM selon le type de pointe utilise´. Dans le mode contact la pre´cision
est optimale mais le bruit parasite ge´ne´re´ par la pointe, l’e´lectronique de controˆle et
l’environnement (vibrations sonores par exemple) est difficile a` minimiser, surtout pour
les plus petites tailles d’image. Dans ce mode de fonctionnement, l’image est le re´sultat
de la correction au cours du temps de la hauteur pointe-surface par la boucle de contre-
re´action. Cette boucle modifie la hauteur du tube pie´zoe´lectrique en se servant du signal
de la photodiode. La vitesse de re´action de la correction de hauteur pour une variation
du signal de la photodiode est de´finie par le gain, re´gle´ par le logiciel de controˆle. Une
me´thode efficace pour ajuster le gain consiste a` visionner en meˆme temps la topographie
d’une surface et le signal d’erreur (A-B). Si le gain est correctement re´gle´, cette « image
d’erreur » sera presque plate.
2.3.3 Utilisation en mode Non-contact
Le mode « Non-Contact » a e´te´ invente´ pour pallier a` la me´diocre qualite´ de certaines
images AFM effectue´es en mode contact, du fait de de´formations e´lasto-plastiques de
la surface (pression de la pointe sur les surfaces fragiles), et au bruit duˆ aux forces de
frottement. Le principe de fonctionnement de ce mode est similaire a` celui de´crit pre´ce´-
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2.3 Microscopie a` Force Atomique
demment, si ce n’est que dans ce cas la pointe est mise en vibration a` une fre´quence proche
de sa fre´quence de re´sonance. Le signal mesure´ par la PSPD est de nature alternative.
L’amplitude du signal est sensible aux gradients de force qui varient en fonction de la
distance entre la pointe et l’e´chantillon. L’image topographique est obtenue en controˆlant
ces changements d’amplitude a` l’aide de la boucle de contre-re´action. L’avantage de ce
mode d’imagerie est de pouvoir caracte´riser des surfaces fragiles sans les endommager et
de diminuer la possibilite´ de contamination de la pointe par l’e´chantillon (menant a` des
artefacts de mesure). Il pre´sente cependant un inconve´nient majeur. Les forces mises en
jeu dans ce mode sont de six ordres de grandeur infe´rieures a` celle du mode contact, ce qui
rend la mesure difficile. En raison de cette difficulte´, et comme la pre´cision est identique
pour les deux modes utilise´s, le mode contact a e´te´ privile´gie´.
2.3.4 Pointes AFM utilise´es
Au cours de ce travail nous avons travaille´ principalement avec des pointes Ultralevers
06A (UL), pre´sente´e sur la figure 2.8, dont les caracte´ristiques sont les suivantes :
– Pointe et levier en nitrure de silicium
– Epaisseur du micro-levier 0,6 µm
– Constante de force k = 0,16 N/m
– Fre´quence de re´sonance 25 kHz
– Rayon de courbure de la pointe < 20 nm
Les caracte´ristiques principales de ces pointes sont un faible rayon de courbure, une faible
constante de force et l’utilisation d’un microlevier de forme triangulaire (figure 2.8 (a)),
utilise´ pour minimiser l’influence des effets de torsion sur la de´tection des variations de
hauteurs au niveau du de´tecteur PSPD. La figure 2.8 (b) montre la forme des pointes UL,
obtenue par microscopie e´lectronique a` balayage (MEB) et la figure 2.8 (c) le de´tail de
l’extre´mite´ de la pointe UL06A par MET. Malgre´ des proprie´te´s nominales correctes, il
existe expe´rimentalement des diffe´rences notables entre les pointes d’un meˆme lot.
2.3.5 Effets de convolution avec la pointe
Malgre´ sa facilite´ de mise en œuvre, la de´termination pre´cise des dimensions des BQs
est difficile a` l’AFM, car l’image re´sultant du passage de la pointe sur l’e´chantillon est
une convolution de la topographie de la surface avec la pointe [124], [125], [126], [127].
L’image finale des BQs de´pendant fortement de la qualite´ de la pointe (rayon de courbure),
chaque pointe est teste´e sur l’e´chantillon de re´fe´rence, posse´dant une forte densite´ de BQs,
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Fig. 2.8 – Microlevier Ultralever avec pointe conique en SiO2 (a), vue du de´tail de la
pointe par MEB (b), de´tail de la pointe par MET (c) et sche´ma de la pointe (d).
facette´es, et pre´sentant un ordre late´ral. A titre d’exemple, nous pre´sentons sur la figure
2.9 l’e´chantillon de re´fe´rence, image´ conse´cutivement par 3 pointes UL06A nominalement
identiques. L’e´tude statistique permet d’obtenir la densite´ et le diame`tre moyen des BQs,
qui sont reporte´s au bas des images sur la figure. La premie`re pointe donne une densite´ de
6,6 1010 cm−2 et un diame`tre de 37 nm. Si la pointe est de bonne qualite´, l’image montre
alors un taux de couverture de la surface tre`s important et un de´but de coalescence des
BQs. Ne´anmoins, la figure 2.9 (b) montre que ce n’est pas le cas. Les BQs sont en fait
bien se´pare´es et le taux de couverture de la surface est plus faible. De plus, en regardant
attentivement l’image, la forme re´elle des BQs est discernable (losange allonge´ dans une
direction, en vue du dessus). Le diame`tre moyen atteint sa valeur typique de 31 nm. Les
diffe´rences constate´es entre ces deux images permettent d’affirmer que la premie`re pointe
n’est pas apte a` tester cet e´chantillon : son rayon de courbure e´tant trop important, il
conduit artificiellement a` sous-e´valuer la densite´, a` sur-estimer le taux de couverture, a`
modifier la forme des BQs (arrondie au lieu de facette´e), et a` surestimer leur diame`tre
moyen. L’image obtenue sur la figure 2.9 (c) est exceptionnelle. La densite´ mesure´e reste
e´quivalente a` celle de l’image (b), mais la valeur du diame`tre moyen est bien plus faible
(22 nm) ; il atteint quasiment sa valeur « re´elle», telle que de´termine´e par MET (≈ 20 nm).
On peut alors supposer que le rayon de courbure de cette pointe est anormalement plus
faible que sa valeur nominale. Il peut s’agir, par exemple, d’une pointe casse´e, dont il reste
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Fig. 2.9 – Trois images AFM d’un meˆme plan de BQs en utilisant par trois pointes UL06A
par ordre de´croissant de rayon de courbure (a, b, c) et sche´ma de la convolution avec la
pointe dans chaque cas (d, e, f). Les traits en pointille´s repre´sentent l’image obtenue apre`s
passage de la pointe sur l’e´chantillon.
un petit bout pointu qui de´passe (sche´ma (f)), la fragilite´ de cette extre´mite´ expliquant
alors le bruit important constate´ sur l’image (c).
En re´sume´, on voit que les pointes les plus adapte´es a` une mesure correcte des dimen-
sions des BQs sont celles du type (b). Afin de se´lectionner les meilleures pointes, chaque
pointe est teste´e sur l’e´chantillon pre´sentant la densite´ la plus forte et des dimensions
late´rales les plus faibles obtenues au cours de ce travail.
2.3.6 Echantillonnage nume´rique
Les re´solutions nume´riques standard des images AFM re´alise´es au cours de ce travail
sont de 256 x 256 ou 512 x 512 points. Les hauteurs des BQs varient de 2 nm a` 10 nm et le
diame`tre de leur base varie de 20 a` 60 nm. Le nombre de points alloue´s a` chaque BQ varie
donc en fonction de la taille de l’image re´alise´e et de la dimension des BQs. Un rapide
calcul montre que pour une densite´ standard de BQs, une image de 0,5 x 0,5 µm alloue
100 points de mesures pour chaque BQ en re´solution 256x256 points. Expe´rimentalement,
peu d’images de tailles infe´rieures a` 0,5 x 0,5 µm2 sont re´alise´es, car ces faibles dimensions
induisent, expe´rimentalement, un bruit plus important. Les tailles d’image choisies pour
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obtenir diffe´rentes informations sur les BQs re´sultent ainsi d’un compromis permanent.
Des images de grandes tailles et de haute re´solution sont re´alise´es pour observer l’homo-
ge´ne´ite´ de la surface et re´aliser des transforme´es nume´riques de Fourier (2D-FFT). Une
taille interme´diaire de 1 x 1 µm2 est choisie pour le traitement statistique de la densite´ et
les mesures de hauteurs et diame`tres. Enfin des images de 0,5 x 0,5 a` 0,1 x 0,1 µm2 sont
re´alise´es pour tenter d’observer les facettes des BQs.
2.3.7 De´rive en cours de mesure et distorsions des BQs
Expe´rimentalement, une de´rive ale´atoire (pre´sente ou non) est constate´e, de l’ordre
de 0,3 nm/s du scanner en cours d’acquisition de l’image. Cette de´rive peut de´former les
BQs et induire une erreur quant a` la pre´sence d’une direction d’e´longation privile´gie´e. De
plus il peut y avoir une le´ge`re rotation durant l’acquisition d’une image, amenant une
distorsion de l’image. La solution consiste a` multiplier les mesures sur un e´chantillon, a`
diffe´rents endroits, durant une journe´e de manipulations et meˆme a` re´pe´ter les mesures
sur plusieurs jours avec diffe´rentes pointes. Le parame`tre de reproductibilite´ du re´sultat
au cours de ces multiples acquisitions permet de garantir les re´sultats expe´rimentaux.
2.3.8 Utilisation de logiciels de traitement d’image
L’image est constitue´e d’un tableau (X, Y) des hauteurs e´chantillonne´es au cours du
balayage. On peut repre´senter l’image en niveau de gris ou construire une image en relief.
La premie`re e´tape du traitement de l’image consiste a` s’affranchir des de´formations occa-
sionne´es par l’angle que forme l’e´chantillon avec le plan de la pointe et des de´formations
induites par l’utilisation du tube pie´zo-e´lectrique. Pour des images de taille infe´rieure a`
0,5 x 0,5 µm2, les de´formations lie´es au tube pie´zo-e´lectriques sont faibles. Il suffit d’ajus-
ter le niveau de base a` l’aide d’un polynoˆme du premier ordre (plan incline´). Pour des
tailles supe´rieures, un polynoˆme du second, voire troisie`me ordre est ne´cessaire pour com-
penser les de´formations lie´es au pie´zotube. Cet ajustement est de´licat car il peut dans
certains cas de´former le plan de base de l’image.
La de´termination de la densite´, de la hauteur, du rayon et de l’organisation spatiale des
BQs est utile pour comprendre les me´canismes de croissance dont ils re´sultent. Cependant,
les algorithmes classiquement utilise´s (threshold segmentation) pour ce genre de proble`me
(de´tection de grains) se heurtent a` de grosses difficulte´s dans notre cas. La principale
raison tient a` ce que la surface de base est bruite´e et ge´ne´ralement non plane. La frontie`re
des BQs est floue, ce qui pre´sente un obstacle majeur a` une de´tection fiable des rayons
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des particules. L’acquisition d’un logiciel, SPM Image Magic 1, spe´cifiquement de´die´ au
comptage et a` la de´termination quantitative des tailles de BQs, de´veloppe´ au Ioffe Institute
de St Petersbourg, a re´solu le proble`me. Ce logiciel utilise un algorithme original pour
de´terminer la frontie`re des BQs. Tout d’abord il de´termine les maxima de la surface de
l’image et dessine ensuite les contours. Pour ce faire, un « point de vue » est choisi a`
l’inte´rieur de la BQ, comme le pre´sente la figure 2.10. Tous les pixels de l’image visibles
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Fig. 2.10 – Position du point de vue utilise´ pour de´tecter les frontie`res de la BQ.
de ce point de vue sont compte´s comme internes a` la BQs. La ligne d’horizon est la limite
de la particule. Le test de cet algorithme montre que cette de´finition de la limite d’une
BQ est tre`s peu de´pendante du bruit et de la position du point de vue. Les erreurs de
trace´ sont supprime´es par filtrage et de´tection de collision avec une autre particule. La
figure 2.11 pre´sente une comparaison de deux me´thodes de de´tection des BQs. Dans un
premier cas figure 2.11 (haut), une segmentation par seuillage (threshold segmentation) est
re´alise´e. Les cercles montrent les artefacts re´sultant de cette me´thode : (a) surface sure´leve´e
compte´e comme une BQ, (b) petites BQs ignore´es, (c) deux BQs proches compte´es comme
une seule grosse BQ. A cause de ces limites, il y a erreur sur la de´termination de la densite´
et des rayons. Dans le cas de l’utilisation du logiciel SPM Image Magic, les artefacts
(a), (b), et (c) sont supprime´s et la densite´ correspond a` celle qui peut eˆtre de´termine´e
«manuellement». Un avantage supple´mentaire de ce logiciel est de fournir imme´diatement
toutes les donne´es sur chaque BQ : hauteur, rayon, surface de la base, volume re´el, position
spatiale, ce qui rend plus rapide l’analyse des images. Le logiciel WsxM 2 a aussi e´te´ utilise´.
Il permet la visualisation en 3D et des analyses classiques comme la re´alisation d’une coupe
1Version d’e´valuation et caracte´ristiques du logiciel disponibles sur : http://www.geocities.com/
alexkryzh/
2Logiciel gratuit disponible sur : http://www.nanotec.es
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Fig. 2.11 – Comparatif de l’analyse d’une image AFM par une me´thode classique (haut)
et par le logiciel spe´cialement de´die´ (bas)
de l’image dans une direction, de la transforme´e de Fourier nume´rique (2D-FFT) et de la
fonction d’autocorre´lation a` deux dimensions.
Utilite´ de la transforme´e de Fourier 2D et de l’autocorre´lation
Sur des e´chantillons pre´sentant une organisation spatiale dans le plan, La transforme´e
de Fourier nume´rique (2D-FFT) et l’autocorre´lation des images AFM font ressortir l’or-
ganisation dans le plan, respectivement dans l’espace re´ciproque et l’espace re´el. La figure
2.12 montre l’image AFM de de´part ainsi qu’un zoom sur l’image 2D-FFT et d’autocor-
re´lation. La fonction d’autocorre´lation est de´finie par :
G(k1, k2) = Σf(x, y)× f(x+ k1, y + k2)
Ou` f(x,y) est la matrice composant l’image. Cette e´quation prend l’image et la meˆme
image de´cale´e d’une distance k1 et k2 suivant les axes X et Y par rapport au centre de
l’image. L’image re´sultante, G(k1, k2) mesure le degre´ de similitude de l’image avec elle
meˆme de´cale´e de k1 et k2. Plus l’image et son e´quivalent de´cale´ sont semblables, plus
la valeur de l’autocorre´lation sera e´leve´e. La valeur maximum est atteinte au centre de
l’image (ou` k1 et k2 sont nuls). Une pe´riodicite´ dans l’image sera repre´sente´e comme un
motif pe´riodique dans l’image d’autocorre´lation, comme le montre la figure 2.12.
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


Fig. 2.12 – Image AFM de 1 x 1 µm2 (a) pre´sentant un ordre des BQs dans le plan.
De´tails de l’image de 2D-FFT correspondante (b) et de l’autocorre´lation (c)
2.4 Microscopie e´lectronique en transmission
Nous ne donnerons ici que quelques rapides informations sur cette technique sans
rentrer dans les de´tails. La microscopie e´lectronique a` transmission (MET) repose sur
l’interaction entre un faisceau d’e´lectrons et une fine couche de mate´riau que ce faisceau
traverse. Une longue proce´dure d’amincissement me´canique et par bombardement ionique
de l’e´chantillon est ne´cessaire pour permettre la traverse´e des e´lectrons. Cette proce´dure
ne sera pas de´crite ici. La qualite´ des images obtenues de´pend fortement de ce travail
d’amincissement. La figure 2.13 montre le sche´ma d’un microscope e´lectronique a` trans-
mission. Apre`s la traverse´e de l’e´chantillon (objet), les faisceaux d’e´lectrons sont focalise´s
par la lentille objectif. Le MET permet de former l’image soit a` partir du plan focal
(mode de diffraction) soit a` partir du plan image (mode image). Un syste`me de lentilles
est utilise´ pour faire des agrandissements variables. L’image forme´e a` partir du plan focal
permet d’observer le diagramme de diffraction et d’acce´der ainsi a` des informations dans
le re´seau re´ciproque. L’image obtenue sur le plan d’observation est lie´e a` la probabilite´ de
passage des e´lectrons a` la sortie de l’objet, convolue´e par la fonction de transfert du micro-
scope. L’image obtenue re´sulte de phe´nome`nes de diffusion et d’absorption subis sur toute
l’e´paisseur de l’e´chantillon. Le contraste de l’image n’e´tant pas naturellement utilisable, il
est renforce´ en faisant interfe´rer plusieurs faisceaux diffracte´s et/ou transmis pour obtenir
un contraste de phase. Pour le contraste de diffraction un seul faisceau diffracte´ (image
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Fig. 2.13 – Sche´ma de principe du MET
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2.5 Photoluminescence Continue
en champ sombre) ou transmis (image en champ clair) est se´lectionne´. Le cristal a` imager
est oriente´ de fac¸on a` ce qu’une seule tache diffracte´e soit exactement dans les conditions
de Bragg. Le contraste de diffraction provient des inhomoge´ne´ite´s de la matie`re. Celles-ci
ont principalement deux origines : la nature chimique des atomes (nume´ro atomique Z) et
les de´formations des plans (champs de contraintes). Les images pre´sente´es dans ce travail
ont e´te´ obtenues par Anne Ponchet, du CEMES de Toulouse, sur un microscope Philips
CM20 a` 200 kV. Les BQs peuvent eˆtre observe´es en vue plane (vue du dessus) ou en vue
de coupe (cross-section). Pour nos BQs sur InP(113)B, la vue plane est re´alise´e selon la
direction [113] et les taches de diffraction se´lectionne´es sont g220 g2-20. Pour la vue en
coupe, l’e´chantillon est aminci selon les directions de haute syme´trie [1-10] et [33-2] et
image´ selon [-1-1-3] en utilisant la tache g113 ou g002.
2.5 Photoluminescence Continue
2.5.1 Introduction et principe
La photoluminescence continue (PL) mesure l’e´mission de lumie`re d’un mate´riau sou-
mis a` une excitation lumineuse. La position en e´nergie, la largeur a` mi-hauteur (FWHM
pour Full Width at Half Maximum) et l’intensite´ inte´gre´e renseignent sur les proprie´te´s
e´lectroniques du syste`me e´tudie´. Le principe de la mesure repose sur l’utilisation d’une
source de lumie`re intense (laser) pour ge´ne´rer par absorption des paires e´lectron-trou dans
un mate´riau de bande interdite plus faible que l’e´nergie des photons incidents. Les por-
teurs photo-cre´e´s relaxent par diffe´rentes voies vers les niveaux de bas de bande ou` ils se
recombinent par e´mission spontane´e (figure 2.14). La PL-c de´pend des temps de vie des
processus de relaxation des porteurs. Dans le cas d’une relaxation efficace et d’une faible
intensite´ d’excitation, l’e´nergie de luminescence correspond aux transitions fondamentales
des structures e´tudie´es. Cette me´thode nous permet donc de caracte´riser une couche active
et d’en observer la qualite´ optique.
2.5.2 Banc expe´rimental
Le sche´ma du banc expe´rimental est pre´sente´ sur la figure 2.15. La source de lumie`re
excitatrice est un laser Krypton e´mettant a` 647 nm (1,916 eV) et d’une puissance utile
maximale de 300 mW, ou d’un laser He-Ne de faible puissance (15 mW) e´mettant a`
632,8 nm. Le diame`tre de la tache incidente sur l’e´chantillon est d’environ 100 µm. La
puissance arrivant a` la surface a` 100 mW est donc de 100 W.cm−2 ce qui permet d’e´valuer
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Fig. 2.14 – Sche´ma de principe de la PL
la densite´ de porteurs photo-cre´e´s a` 100 µm−2 dans InP a` 300K. Le signal d’entre´e est
e´chantillonne´ par un hacheur me´canique pour la de´tection synchrone. L’e´mission est col-
lecte´e par un miroir elliptique et disperse´e par un monochromateur Jobin Yvon HR1000
(1 m de focale). La de´tection est assure´e par un de´tecteur PbS, refroidi par Peltier, ou par
un de´tecteur Ge refroidi a` l’azote liquide. Il est possible de faire des mesures a` tempe´rature
ambiante, a` la tempe´rature de l’azote liquide et a` celle de l’he´lium liquide au moyen de
deux cryostats. La puissance d’excitation peut eˆtre diminue´e graˆce a` des filtres de densite´
optique.
2.5.3 Caracte´ristiques d’un spectre de Photoluminescence
La position e´nerge´tique et la forme d’un spectre de PL de´pendent de plusieurs para-
me`tres. On peut e´crire le coefficient d’e´mission spontane´e Rspont sous la forme :
Rspont(E) = ρ(E)× fc(E2)× (1− fv(E1))×M2CV
Ou` ρ(E) repre´sente la densite´ d’e´tats jointe, E=E2-E1 est l’e´nergie de la transition conside´-
re´e (E1 et E2 sont les e´nergies respectivement de trous et d’e´lectrons), fc (fv) la distribution
de Fermi pour les trous (e´lectrons). Le terme MCV est l’e´le´ment de matrice des transi-
tions optiques interbandes. La densite´ d’e´tats jointe de´pend fortement de la forme du
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2.5 Photoluminescence Continue
Fig. 2.15 – Banc expe´rimental de PL
confinement quantique (3D pour le massif, 2D pour les puits quantiques, 1D pour les fils
quantiques, 0D pour les boˆıtes quantiques) et modifie ainsi la « forme » du spectre de pho-
toluminescence. Les deux exemples pre´sente´s ici, pour l’e´mission de photoluminescence,
sont les puits quantiques et les BQs.
2.5.4 Photoluminescence d’un puits quantique et de BQs
Un puits quantique consiste en une couche d’un mate´riau semiconducteur A inse´re´
dans un semiconducteur B. Dans ce type de structure, les e´lectrons ne sont confine´s
que suivant la direction de croissance. La densite´ d’e´tats jointe pre´sente, dans le cas d’un
puits quantique, une forme de heavyside. A basse tempe´rature (0K), le spectre de PL peut
eˆtre mode´lise´ par une gaussienne. La largeur refle`te les fluctuations d’e´paisseur du puits.
Lorsque la tempe´rature est augmente´e, les e´lectrons (et les trous) peuplent les bandes,
et l’on observe un e´largissement des pics de PL suivant les hautes e´nergies. Ce re´sultat
illustre que le spectre de PL est le produit de la densite´ d’e´tats jointe par les fonctions de
Fermi. On observe e´galement, lorsque la tempe´rature augmente, une diminution du rende-
ment de PL (deux ordre de grandeur typiquement). Elle provient de la de´localisation des
porteurs a` haute tempe´rature qui favorise leur pie´geage par des centres de recombinaisons
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non radiatives. Dans une BQ, les e´lectrons (et les trous) sont confine´s suivant les trois
directions de l’espace. Dans ce cas la densite´ d’e´tats jointe dans une BQ correspond a`
des distributions de Dirac. Chaque BQ, prise se´pare´ment, donne donc un pic tre`s fin a`
basse tempe´rature. Le faisceau laser sondant une surface importante de l’e´chantillon, le
spectre de luminescence est large (typiquement quelques dizaines de meV), et re´sulte de
l’ensemble des e´missions provenant des diffe´rentes BQs. La largeur a` mi-hauteur (FWHM)
renseigne alors sur la dispersion inhomoge`ne des BQs. La couche de mouillage (WL) au-
dessus de laquelle sont forme´s les BQs constitue un puits quantique, dont l’e´mission est
parfois visible a` basse tempe´rature.
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CHAPITRE 3
Evolution des boˆıtes quantiques en fonction
des parame`tres de croissance
Nous commenc¸ons les e´tudes de croissance par une e´tude de la phase de nucle´ation,
via la mesure de l’e´paisseur critique de transition 2D/3D par RHEED en fonction de
l’e´paisseur, de la nature la couche tampon (InP ou GaInAs en accord de maille) et de la
tempe´rature de croissance. Ensuite, l’influence de la pression d’arsenic sur les caracte´ris-
tiques structurales et optiques des BQs est e´tudie´e par AFM et PL. Enfin, nous e´tudions
l’influence de l’e´paisseur de´pose´e d’InAs sur les proprie´te´s des BQs optimise´es par le flux
d’arsenic.
3.1 Etude de l’e´paisseur critique par RHEED
3.1.1 Introduction
Les BQs InAs/InP ont fait l’objet de nombreuses e´tudes par des techniques ex situ
de caracte´risation telles que : la microscopie a` force atomique (AFM), la Microscopie
Electronique en Transmission (MET) et photoluminescence continue (PL). La diffraction
d’e´lectrons de haute e´nergie en re´flexion (RHEED) permet de re´aliser des mesures in situ.
Le RHEED rend possible l’e´tude des premiers stades de la croissance des BQs et per-
53
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
met ainsi de remonter a` leurs me´canismes de formation. L’Epaisseur Critique (EC) de
transition 2D/3D est de´finie au RHEED par une rapide transformation d’un diagramme
de diffraction constitue´ de raies (caracte´ristique d’une croissance bidimensionnelle) en un
diagramme de diffraction de taches (caracte´ristique d’une diffraction de volume), associe´
a` la formation des BQs. De nombreux travaux ont porte´ sur la de´termination de l’EC par
RHEED dans les syste`mes de mate´riaux tels que Ge/Si et InAs/GaAs. Dans le syste`me
InAs/InP, la de´termination de l’EC par cette me´thode a e´te´ beaucoup moins de´veloppe´e.
Les ECs de formation de BQs et de fils quantiques d’In(Ga)As ont e´te´ de´termine´es pour
des de´poˆts effectue´s sur substrat InP(001), pour diffe´rentes couches tampons [128], [129],
[80], [130], [131]. Par contre, aucune de´termination de l’e´paisseur critique sur InP (113)B
n’a fait l’objet de publication. Nous pre´sentons ici l’e´tude de l’influence de deux para-
me`tres expe´rimentaux : la tempe´rature de croissance et la nature de la couche tampon
sur l’e´paisseur critique de BQs d’InAs/InP(113)B.
3.1.2 Etude expe´rimentale
Les mesures sont re´alise´es sur substrat InP(113)B uniquement. L’e´talonnage de la
tempe´rature est re´alise´ par la fusion d’un morceau d’InSb (Tfusion=525
◦C) colle´ sur le
support en molybde`ne a` coˆte´ du substrat d’InP (113)B. Apre`s de´sorption de l’oxyde natif
a` 530◦C environ, une couche tampon d’InP est de´pose´e a` 480◦C. Les de´tails de la crois-
sance sont pre´sente´s sur la figure 3.1, qui montre les se´quences de caches utilise´es pour la
croissance sur couche tampon d’InP (a) et de GaInAs (b). Les dure´es des se´quences de
croissance d’InAs, en mode « PAUSE », sont controˆle´es manuellement par l’expe´rimenta-
teur. Les BQs sont forme´es a` une faible vitesse croissance de 0,1 MC/s (e´quivalent (001)),
pour permettre une de´termination pre´cise de l’EC au RHEED. Nous e´tudions l’effet de
la tempe´rature de croissance sur l’EC des BQs entre 380 et 500◦C. Cette tempe´rature est
modifie´e entre chaque se´quence de formation de BQs durant la croissance d’une couche
tampon e´paisse. Entre chaque nouvelle tempe´rature, les BQs forme´es sont supprime´es par
e´change As/P durant un arreˆt de croissance (AC) sous flux de P2 suffisamment long pour
retrouver un diagramme RHEED de type 2D. L’observation expe´rimentale par RHEED
de la rugosification de la couche de GaInAs sur (113)B nous a conduits a` introduire une
couche supple´mentaire d’InP entre chaque couche tampon de GaInAs afin de lisser le front
de croissance. L’accolade sur la figure 3.1 identifie la boucle qui permet de faire des mesures
a` diffe´rentes tempe´ratures de substrat. L’utilisation du meˆme e´chantillon pour plusieurs
mesures peut induire une de´gradation de la surface sur laquelle les BQs sont forme´es, en
particulier dans le cas des dernie`res se´quences de formation de BQs. Afin de s’assurer que
cet effet est ne´gligeable, la premie`re mesure est re´pe´te´e a` la fin de l’e´chantillon. La valeur
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Fig. 3.1 – Se´quences de caches pour les e´chantillons des se´ries EC en fonction de la
tempe´rature pour la croissance sur couche tampon InP (a) et GaInAs (b).
de l’EC e´tant identique, nous avons conside´re´ que l’emploi du meˆme substrat ne perturbe
pas la mesure.
La figure 3.2 montre les cliche´s des trois phases importantes observe´es par la came´ra
CCD : croissance 2D, transition 2D/3D et croissance 3D. Le cadre blanc sur cette figure
correspond a` la feneˆtre choisie pour inte´grer l’intensite´ RHEED au cours du temps. L’in-
tensite´ mesure´e a` l’endroit ou` apparaˆıt le spot 3D augmente rapidement au moment de
la transition puis se stabilise (figure 3.3). La valeur de l’e´paisseur critique est de´termine´e
par l’intersection de la tangente a` la courbe au point d’inflexion avec le niveau de base,
correspondant au minimum d’intensite´. Afin d’e´valuer la pre´cision des mesures et de s’as-
surer de la reproductibilite´, les mesures sont re´pe´te´es sur plusieurs feneˆtres et les valeurs
donne´es pour l’EC correspondent a` des moyennes statistiques. L’EC est donne´e en MC
sur (113)B. Une monocouche sur (113) correspond a` 0,603 MC sur (001).
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Fig. 3.2 – Cliche´s issus de l’enregistrement RHEED pour la diffraction 2D, le moment de
la transition 2D/3D a` l’EC et la diffraction 3D des BQs.
3.1.3 Influence de la couche tampon sur l’EC
La figure 3.3 montre la variation de l’intensite´ RHEED lors du de´poˆt d’InAs sur des
couches tampons d’InP et de GaInAs. Les valeurs d’EC obtenues sont de 1,35 ± 0,15 MC
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Fig. 3.3 – Evolution de l’intensite´ RHEED d’une tache de diffraction 3D en fonction de
l’e´paisseur de´pose´e sur InP et GaInAs a` 480◦C.
pour InAs/InP et 0,95 ± 0,15 MC pour InAs/InGaAs a` 480◦ C. On peut remarquer que
56
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
3.1 Etude de l’e´paisseur critique par RHEED
l’EC de´termine´e sur la couche tampon d’InP se situe dans la meˆme gamme que la valeur
de l’EC reporte´e dans le syste`me InAs/GaAs (≈ 1,7 MC), et ce malgre´ la diffe´rence de
de´saccord de maille entre les deux syste`mes. Plus surprenante est l’obtention de BQs sur
InGaAs pour des de´poˆts infe´rieurs a` 1 MC. En effet dans le mode de croissance Stranski-
Krastanow, la couche commence par mouiller la surface avant de former des BQs, l’EC est
alors au moins e´gale a` 1 MC. Enfin, il est e´tonnant d’obtenir des EC aussi diffe´rentes pour
des de´poˆts sur InGaAs et InP. En premie`re approximation (voir chapitre 1), l’e´paisseur de
la couche de mouillage de´pend de l’e´nergie de surface d’InAs et du de´saccord de maillle.
Par conse´quent elle est inde´pendante de la nature de la couche tampon.
3.1.4 Evolution de l’EC en fonction de la tempe´rature de crois-
sance
Les tempe´ratures de substrat entre 360 et 520◦C ont e´te´ e´tudie´es. En dessous de 360◦C,
l’intensite´ RHEED diminue fortement, du fait de la forte rugosite´ de la surface a` cette
tempe´rature. A partir de 530◦C, la re´e´vaporation de l’indium devient importante et l’EC
ne correspond pas a` la quantite´ de matie`re disponible en surface. Entre ces deux valeurs
extreˆmes, ces deux effets sont limite´s et la mesure de l’EC est possible. La figure 3.4
pre´sente le bilan des re´sultats de mesures d’EC obtenues en fonction de la tempe´rature
pour la croissance sur les deux couches tampons InP et GaInAs. Les graphes (A1) et (B1)
de cette figure pre´sentent l’e´volution de l’intensite´ RHEED d’une tache de diffraction
3D respectivement pour la croissance sur InP et sur GaInAs. On peut remarquer tout
d’abord que la pente des courbes est plus faible a` basse tempe´rature (360-380◦C) pour la
croissance sur les deux couches tampons (figures 3.4 (A1) et (B1)). Cette pente plus faible
est attribue´e a` la cine´tique de transition 2D/3D. Il est probable que cet effet re´sulte d’une
limitation de la formation des BQs a` tre`s basse tempe´rature, du fait de la faible mobilite´
des adatomes d’In. La nucle´ation des BQs est alors plus difficile, ce qui se traduit par
une e´tape de transition 2D/3D plus longue, induisant une variation de l’intensite´ inte´gre´e
sur le spot de diffraction de volume moins brutale que pour la croissance a` plus forte
tempe´rature. D’autre part, les graphes 3.4 (A1) et (B1) montrent que l’EC varie beaucoup
avec la tempe´rature pour la croissance sur InP et peu pour la croissance sur GaInAs. Les
graphes 3.4 (A2) et (B2) permettent de quantifier ces e´volutions. Pour la croissance sur
une couche tampon d’InP, l’EC subit une forte augmentation avec la diminution de la
tempe´rature, passant de 0,9 MC pour 520◦C a` 2,9 MC pour 360◦C, de fac¸on progressive,
comme le montre le graphe 3.4 (A2). A noter que l’incertitude sur la valeur de l’EC a`
360◦C est grande du fait de la faible intensite´ RHEED a` cette tempe´rature. Dans le cas
de la croissance sur InGaAs, la diminution de la tempe´rature affecte peu la valeur de l’EC
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Fig. 3.4 – Evolution de l’intensite´ RHEED d’une tache de diffraction 3D en fonction de
l’e´paisseur de´pose´e sur InP et GaInAs (A1 et B1) et e´volution de l’EC en fonction de la
tempe´rature de croissance pour ces deux couches tampon (A2 et B2). L’incertitude sur la
de´termination de l’EC est indique´e par des segments.
qui augmente le´ge`rement de 0,95 MC pour 480◦C a` 1,15 MC pour 380◦C, comme illustre´
par le graphe 3.4 (A2).
3.1.5 Discussion et interpre´tation
Les variations d’EC avec la nature de la couche tampon ou avec la tempe´rature sont
difficiles a` interpre´ter. En effet, l’EC est principalement controˆle´e par le de´saccord de
maille et l’e´nergie de surface d’InAs, et une forte e´volution de ces parame`tres avec la
tempe´rature est inhabituelle. Les autres parame`tres intervenant dans l’e´paisseur de la
couche de mouillage sont l’e´nergie d’interface (formation de liaison a` l’interface) et l’effet
de la reconstruction de surface sur l’e´nergie de surface [132], [133]. Une modification de
ces parame`tres peut expliquer les diffe´rences d’EC observe´es pour des couches tampons
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3.1 Etude de l’e´paisseur critique par RHEED
de natures diffe´rentes. Cependant, ces effets sont classiquement conside´re´s comme e´tant
du second ordre.
Aussi pour analyser nos re´sultats, nous conside´rons que la quantite´ d’InAs en surface
ne correspond pas a` la quantite´ d’InAs de´pose´e. En d’autres termes, il existe d’autres
« sources » d’indium. Dans le cas du de´poˆt d’InAs sur InP, la croissance est tributaire du
phe´nome`ne d’e´change As/P, qui n’existe pas sur InGaAs. Pour la premie`re monocouche,
l’e´change As/P est thermiquement active´ et suit une loi de type Arrhenius avec la tem-
pe´rature. A une tempe´rature de croissance suffisamment haute, l’e´change P/As conduit
a` une augmentation de la quantite´ d’InAs disponible pour la formation des BQs, par
rapport a` l’e´paisseur nominale de´pose´e. A basse tempe´rature, cet e´change e´tant moins
important, la quantite´ de´pose´e ne´cessaire a` l’obtention de la transition 2D/3D augmente.
Cet argument permet d’expliquer la variation de l’EC constate´e sur la figure 3.4 (A1, A2).
Pour les de´poˆts d’InAs sur InGaAs, des ECs proches de 1 MC sont obtenues. Nous
conside´rons que la se´gre´gation d’indium durant la croissance du ternaire InGaAs est la
source d’indium supple´mentaire conduisant a` des valeurs d’e´paisseur critique si faibles. En
effet ce phe´nome`ne d’e´change entre la surface et le volume conduit a` un enrichissement de
la surface en indium. Le cas du ternaire InxGa1−xAs de´pose´ sur InP(001) et GaAs(001) a
e´te´ largement e´tudie´. Apre`s le de´poˆt de quelques MCs d’InGaAs sur InP(001), la couche
de surface est constitue´e d’InAs pur. Il a e´te´ montre´ par Ilg et al. [134] que la se´gre´gation
est plus importante sur les surfaces de hauts indices. D’autres e´quipes, en particulier
Ge´rard et coll. [11] ont montre´ que l’indium se´gre´ge´ participe a` la formation des BQs
et modifie donc les valeurs d’EC. Nous avons cherche´ a` e´valuer l’e´volution de la quantite´
d’indium se´gre´ge´ en fonction de la tempe´rature. Pour ce faire, nous avons utilise´ le mode`le
cine´tique de se´gre´gation de´veloppe´ par O. Dehaese et coll. pour des surfaces (001) [135].
La composition en indium de la dernie`re couche est reporte´e sur la figure 3.5. On observe
que pour le de´poˆt de Ga0,47In0,53As, au-dessus de 450
◦C, la couche de surface « contient »
90 % d’indium. Lorsque la tempe´rature diminue, le phe´nome`ne de se´gre´gation est bloque´
pour des tempe´ratures infe´rieures a` 380◦C et la composition de la surface correspond
a` la composition nominale. Si l’on compare la simulation aux re´sultats expe´rimentaux,
l’augmentation de l’e´paisseur de´pose´e a` la transition 2D/3D aux faibles tempe´ratures peut
s’expliquer par la de´pendance en tempe´rature de la se´gre´gation. Un e´cart est cependant
observe´ entre la variation expe´rimentale (0,25 MC) et la simulation (0,4 MC). Cet e´cart
peut eˆtre duˆ a` l’emploi d’un mode`le de´veloppe´ pour des substrats oriente´s (001).
En conclusion, l’ensemble des re´sultats obtenus montre la difficulte´ a` de´finir la significa-
tion physique des ECs mesure´es, a` cause de phe´nome`nes d’e´change As/P et de se´gre´gation,
qui modifient la quantite´ d’InAs re´ellement disponible pour la transition 2D/3D.
59
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
    




	



	










  
Fig. 3.5 – Evolution de composition x en indium de la dernie`re monocouche atomique de
GaInAs, initialement en accord de maille sur InP, en fonction de la tempe´rature de crois-
sance. Les parame`tres du calcul sont : e´paisseur d’InGaAs 20 MCs, vitesse de croissance
0,63 MC/s, pas de re´e´vaporation conside´re´e. Les deux parame`tres d’e´nergie du mode`le
sont : E1 = 1,8 (la barrie`re a` franchir) et Es = 2 eV (« l’e´nergie de se´gre´gation ») [135].
3.2 Etude du flux d’Arsenic
3.2.1 Introduction
Lors de la formation des BQs en mode Stranski-Krastanow, un parame`tre important
est le flux d’arsenic. Il a e´te´ de´montre´ qu’il induisait de fortes modifications de la densite´
et de la taille des BQs. Dans le syste`me InAs/GaAs, une augmentation de la densite´ et
une re´duction des dimensions ont e´te´ observe´s pour de fortes pressions d’As2. L’e´tude, a`
notre connaissance, n’a pas e´te´ mene´e sur des substrats de hauts indices.
Nous avons e´tudie´ la croissance des BQs en modifiant le rapport V/III au cours de la
croissance des BQs pour e´tudier les effets du flux d’As2 sur les proprie´te´s structurales et
optiques des BQs d’InAs/InP(113)B. L’influence de la nature de la couche tampon sur
cette e´volution est aussi e´tudie´e.
3.2.2 Croissance des e´chantillons
Comme nous l’avons rappele´ au chapitre 2, les flux d’e´le´ments V, As2 et P2, sont
produits par de´composition thermique des gaz arsine, AsH3 et phosphine PH3, a` l’inte´rieur
du cracker. Cette e´tude ne´cessite de modifier les flux d’As2 en cours de croissance. Dans
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3.2 Etude du flux d’Arsenic
notre syste`me d’e´pitaxie, nous disposons de deux lignes d’AsH3 avec des de´bitme`tres
massiques diffe´rents. La voie note´e 2 utilise un de´bitme`tre de la gamme 2 SCCM, celle
note´e 4, un de´bitme`tre de la gamme 20 SCCM. Le de´bit d’AsH3 pour les deux voies, (2)
et (4), peut atteindre respectivement 1,3 SCCM et 13,4 SCCM au maximum. Ces deux
voies sont utilise´es, simultane´ment ou non, pour la formation des BQs. La premie`re e´tape
de notre e´tude a consiste´ a` re´aliser une calibration du flux d’As2 en fonction des de´bits
d’AsH3 par une mesure de pression dans le syste`me d’e´pitaxie. Cette calibration a mis
en e´vidence une diffe´rence notable de pression entre les deux voies pour un meˆme de´bit
d’arsine. Cette diffe´rence est certainement relie´e a` un mauvais e´talonnage d’un, sinon
des deux de´bitme`tres chez le fabriquant. Pour pallier ce proble`me de calibration, tous les
de´bits nominaux de la voie 2 ont e´te´ corrige´s de manie`re a` avoir un de´bit identique en
voie 2 et en voie 4 pour une meˆme pression mesure´e. L’e´tude des oscillations induites pour
diffe´rents de´bits sur les deux voies d’AsH3, corre´le´e a` des mesures de pressions a` la jauge
flux, a permis de de´terminer un rapport V/III a` partir du de´bit d’AsH3 utilise´. Un de´bit de
1 SCCM correspond a` un rapport V/III de 5 pour une vitesse de croissance de 0,33 MC/s a`
460◦C. Nous suivrons dans la suite de ce travail la convention employe´e dans la litte´rature
pour la croissance par EJM a` sources gazeuses, en donnant le de´bit comme mesure du
flux d’As2. La variation du de´bit au cours de la croissance peut poser des proble`mes de
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Fig. 3.6 – Se´quences de croissance des e´chantillons de l’e´tude du flux d’As2 pour l’AFM
et la PL. Les teintes pour la voie d’arsine correspondent a` des de´bits diffe´rents
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Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
transitoires de flux au niveau du de´bitme`tre. Pour pre´venir cet effet, chaque variation du
de´bit d’As est suivie d’un AC suffisamment long pour limiter l’effet de transitoire sur les
compositions des couches e´pitaxie´es. Les BQs sont forme´es sur des substrats (113)B. La
tempe´rature est fixe´e a` 480◦C pendant toute la croissance. Les BQs sont forme´es par le
de´poˆt de 2,1 MC (e´quivalent (001)) d’InAs a` 0,33 MC/s sur une couche tampon d’alliage
quaternaire Q1,18 accorde´ en maille sur InP. Apre`s la formation des BQs, un AC de
30 s sous flux d’As2 est re´alise´ pour tous les e´chantillons. Ensuite les e´chantillons sont
descendus rapidement a` la tempe´rature ambiante sous flux d’As2 pour les caracte´risations
par AFM. Pour les mesures de PL, les e´chantillons sont recouverts de 100 nm de Q1,18 et
de 60 nm d’InP. Les se´quences de caches utilise´es pour la croissance des e´chantillons sont
pre´sente´es sur la figure 3.6. Les se´quences correspondent aux e´chantillons re´alise´s pour
des mesures par AFM et PL. Le de´bit d’AsH3 est maintenu constant pendant le de´poˆt
d’InAs et l’AC sous As2. Sa valeur, note´e X sur la figure, varie entre 0,3 et 13,4 SCCM
pour les diffe´rents e´chantillons. Au RHEED, aucun changement de reconstruction [2x4]
vers [4x2] sur substrat InP (001) n’est observe´ pour les diffe´rents de´bits d’AsH3 utilise´s.
Les conditions de croissance dite riche arsenic sont donc maintenues pour la gamme de
de´bits utilise´s.
3.2.3 Proprie´te´s structurales par AFM
Dimensions des BQs
La figure 3.7 pre´sente les images AFM de BQs obtenues avec diffe´rents de´bits d’AsH3.
On observe qu’une diminution du de´bit d’AsH3 entraˆıne une forte augmentation de la
densite´ et une diminution des dimensions. Afin d’obtenir des informations statistiques sur
ces BQs, les images sont traite´es par un logiciel de´die´ a` la de´tection des BQs (voir chapitre
2). Les e´volutions de la densite´ surfacique, du volume moyen, du rayon et du diame`tre
avec le de´bit d’AsH3 sont pre´sente´es sur la figure 3.8. En diminuant le de´bit d’AsH3 de
13,4 SCCM a` 0,3 SCCM la densite´ et les dimensions des BQs varient progressivement.
La densite´ surfacique a` faible flux d’arsenic est double´e, passant de 5 1010cm−2 a` 1,0 1011
cm−2 (figure 3.8 (a)). Cette augmentation de la densite´ s’accompagne d’une diminution du
volume moyen des BQs. Le volume moyen est divise´ par trois, passant de 5600 a` 1900 nm3.
La figure 3.8 (b) montre une e´volution similaire pour la hauteur moyenne et le diame`tre
moyen. Les BQs re´alise´es avec le plus faible flux d’As2 ont une hauteur moyenne re´duite
de 64 % (5 nm) et un diame`tre moyen re´duit de 71 % (28,8 nm) par rapport aux BQs
re´alise´es avec le plus fort flux (respectivement 7,8 et 40,4 nm). Nous pre´sentons sur les
figures 3.9 la dispersion des hauteurs et des diame`tres des BQs pour le fort flux (de´bit
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Fig. 3.7 – Images AFM de 1 x 1 µm2 de BQs en fonction du de´bit d’AsH3. L’e´chelle
en Z, a` droite des images, est adapte´e au contraste de chaque image. Les deux images
en insert sur les premie`re et dernie`re images AFM sont les transforme´es de Fourier des
images AFM.
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Fig. 3.8 – Evolution de la densite´ des BQs (carre´s) et du volume moyen (e´toiles) en
fonction du de´bit d’AsH3 (a). Evolution de la hauteur moyenne (carre´s) et du diame`tre
moyen (e´toiles) en fonction du de´bit d’AsH3 (b).
13,4 SCCM) et le faible flux d’Arsenic (de´bit 0,3 SCCM). On observe que la forte densite´
de BQs forme´es sous faible flux d’As2 s’accompagne d’une diminution de la dispersion
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Fig. 3.9 – Distribution des hauteurs (a) et des diame`tres (b) pour deux de´bits d’AsH3,
13,4 SCCM et 0,3 SCCM. Ecart-type de la distribution de hauteurs et de diame`tres en
fonction de la densite´ (c). Rapport d’aspect Diame`tre sur hauteur (D/h) en fonction de
la densite´ surfacique d’BQs. (d)
des hauteurs (a) et des diame`tres (b). L’e´cart-type de la distribution renseigne sur la
dispersion des dimensions. Celui-ci diminue de 1,95 a` 1,15 nm pour les hauteurs et de 8,15
a` 5,15 nm pour les diame`tres.
L’e´volution de la dispersion des dimensions en fonction de la densite´ des BQs est
pre´sente´e sur la figure 3.9 (c). On observe une re´duction progressive de la dispersion avec
l’augmentation de la densite´, c’est-a`-dire de la diminution du flux d’As2. La figure 3.9 (d)
montre l’e´volution du facteur de forme (ou rapport d’aspect) en fonction de la densite´. Le
facteur de forme est de´fini par le rapport du diame`tre moyen sur la hauteur moyenne. Ce
rapport varie peu en fonction des conditions de de´poˆt. Ce re´sultat s’explique par la faible
e´nergie de surface des facettes (110) (100) et (111)B des BQs forme´es sur InP(113)B. Il
serait de´savantageux, en terme d’e´nergie pour les BQs, de cre´er des facettes d’orientations
cristallines diffe´rentes. Les BQs grossissent donc en maintenant leur forme.
Enfin, la figure 3.10 pre´sente l’image de transforme´e de Fourier a` deux dimensions (2D-
FFT) des images AFM (figures 3.7(a)) pour le plus faible de´bit d’AsH3 (0,3 SCCM) et le
plus fort de´bit (13,4 SCCM). Pour 0,3 SCCM, la tache de la 2D-FFT est allonge´e suivant
une direction (figure 3.10 (a)). La forme allonge´e de la tache est relie´e a` l’anisotropie de
forme des BQs. Dans l’espace re´el, la direction d’allongement des BQs est selon [-3-32].
64
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
3.2 Etude du flux d’Arsenic
 

		

Fig. 3.10 – 2D-FFT des images AFM associe´es au plus faible de´bit d’AsH3 (a) et au plus
fort de´bit (b). Les axes sur la figure correspondent aux directions pre´fe´rentielles d’organi-
sation
L’anisotropie de forme des BQs observe´e est cohe´rente avec le mode`le de la forme des BQs
d’InAs/InP(113)B de´termine´ par Lacombe et coll. [136].
Les images de 2D-FFT renseignent sur l’organisation spatiale des BQs. La structura-
tion de la tache sous forme de 4 lobes traduit donc un de´but d’organisation des BQs dans
le plan, suivant deux axes pre´fe´rentiels. Au contraire, pour le plus fort de´bit d’AsH3, le
lobe de 2D-FFT ne pre´sente pas de structuration en lobes. Il n’y a donc pas d’organisation
visible des BQs au fortes pressions d’As2. L’organisation des BQs dans les conditions de
faible flux d’As2 sera discute´e dans la suite de ce chapitre.
Influence de la couche tampon en fonction du flux d’As2
Afin de mieux comprendre l’origine de l’augmentation de la densite´ et de la re´duction
des dimensions sous faible flux d’As2, nous avons e´tudie´ l’influence de la composition de
la couche tampon en fonction du flux d’As2. La premie`re couche tampon est un alliage
quaternaire : Ga0,13In0,87As0,285P0,715, e´mettant a` 1,08 µm (Q1,08). La seconde est une
couche tampon d’alliage ternaire de GaInAs accorde´ sur InP(113)B. Les re´sultats sont
pre´sente´s sur la figure 3.11. La figure (a) correspond a` la croissance d’InAs sur Q1,08 et
la figure (b) a` la croissance d’InAs sur GaInAs. On constate une e´volution similaire de
la densite´ et du diame`tre en fonction du flux d’As2 pour les deux couches tampon. Ces
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Fig. 3.11 – Evolution de la densite´ (symboles pleins) et du diame`tre moyen (symboles
vides) en fonction du de´bit d’AsH3, pour la croissance de BQs sur une couche tampon de
Q1,08 (a) et GaInAs (b). Les e´chelles en Y sont adapte´es aux valeurs diffe´rentes pour les
graphes (a) et (b).
e´volutions suivent la meˆme tendance que pour la croissance sur Q1,18 (figure 3.8) : la
densite´ augmente et le diame`tre diminue quand le flux d’As2 de´croˆıt. Ce re´sultat montre
que l’effet du flux d’arsenic sur InP(113)B est inde´pendant de la nature de la couche
tampon. Par contre les valeurs de la densite´ et du diame`tre moyen sont de´pendantes de
la nature de la couche tampon. Ainsi, la croissance sur GaInAs conduit a` une densite´
plus faible et un diame`tre moyen plus important que sur Q1,18. La croissance sur Q1,08
permet quant a` elle d’atteindre une densite´ de BQs record, de 1,6 1011 cm−2, associe´e a`
un diame`tre re´duit a` 24 nm pour le faible flux d’As2.
Discussion et interpre´tation
En re´sume´, nous observons que la diminution du flux d’As2 durant la formation des
BQs conduit a` une augmentation de la densite´, et a` une re´duction de leurs tailles. De plus
cette tendance est monotone (sans changement abrupt) et inde´pendante de la couche tam-
pon. Dans le syste`me de re´fe´rence InAs/GaAs(001), une e´volution diffe´rente est observe´e.
La diminution du flux d’As2 conduit a` une diminution de la densite´ et a` une augmentation
des dimensions, tant que la surface reste riche en e´le´ment V. Cette e´volution est relie´e a` un
accroissement de la diffusion de l’indium a` faible pression d’As2. Dans le cadre du mode`le
de Seifert (voir chapitre 1), cet accroissement de la diffusion d’indium en surface facilite
l’extention des zones d’exclusion de nucle´ation et conduit a` la nucle´ation de moins de BQs,
de grandes dimensions. On peut supposer que sur (113)B, le coefficient de diffusion de
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3.2 Etude du flux d’Arsenic
l’indium e´volue de manie`re similaire avec le flux d’arsenic. Ainsi une autre interpre´tation
est ne´cessaire.
Ce comportement diffe´rent suivant les deux orientations (001) et (113)B peut eˆtre relie´
a` l’influence de la pression d’As2 sur la densite´ d’e´nergie de surface. La densite´ d’e´nergie
de surface d’InAs γInAs d’orientation (001) a e´te´ e´value´e nume´riquement par Penev et coll.
[137] pour diffe´rentes reconstructions de surfaces, riches Ga ou riches As. Dans le domaine
de pressions ge´ne´ralement utilise´es, ou` la reconstruction est de type [2x4], la densite´ γInAs
varie tre`s peu avec la pression d’As2 (γInAs (001) ≈ 47 meV/A˚2).
Il n’existe pas de calcul de la densite´ γInAs pour l’orientation (113)B. Cependant, Pla-
ten et coll. [138] ont calcule´ la densite´ d’e´nergie de surface de GaAs, γGaAs, pour l’orien-
tation (113)B. Les auteurs montrent que dans le meˆme domaine de pression, la densite´
γGaAs (113)B augmente fortement quand la pression d’As2 diminue. Pour ce domaine de
pression, la densite´ γGaAs(113)B varie de 40 a` 80 meV/A˚
2. Il est raisonnable de penser
que la densite´ γInAs suit la meˆme e´volution que γGaAs pour l’orientation (113)B.
Dans le cadre du mode`le de Tersoff (voir chapitre 1), l’augmentation de γ a` faible flux
d’As2 pour l’orientation (113)B conduit a` une diminution de la barrie`re de nucle´ation pour
la formation des BQs. Nous avons illustre´ sche´matiquement cet effet sur la figure 3.12 pour
les BQs d’InAs/InP(113)B pour deux valeurs de pression d’As2. En conse´quence, on peut
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Fig. 3.12 – Courbes d’e´volution de l’e´nergie totale en fonction du volume des BQs pour des
BQs d’InAs/Q1,18/InP(113)B avec deux de´bits d’AsH3 diffe´rents. L’e´volution pre´sente´e
est uniquement qualitative
comprendre l’augmentation de la densite´ des BQs avec la diminution de la pression d’As2
67
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
par une augmentation de la nucle´ation des BQs, favorise´e par l’accroissement de l’e´nergie
de surface de (113)B.
3.2.4 Proprie´te´s optiques des BQs en fonction du flux d’As2
Les caracte´ristiques structurales des BQs re´alise´es avec un faible flux d’As2 sont pro-
metteuses pour une ame´lioration des applications laser. Dans ce but, nous avons e´tudie´
par PL les proprie´te´s optiques de BQs encapsule´es par une couche de Q1,18. Dans un souci
de clarte´, seuls les re´sultats obtenus pour deux flux diffe´rents d’As2 sont pre´sente´s ici : le
faible flux (0,3 SCCM d’AsH3) correspondant a` la plus forte densite´ de BQs observe´e par
AFM, et le flux e´leve´ (5 SCCM d’AsH3) dit « standard », correspondant au flux utilise´
pre´ce´demment au laboratoire. La figure 3.13 montre les spectres de PL a` tempe´rature
ambiante pour deux e´chantillons e´labore´s avec ces deux flux d’As2.
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Fig. 3.13 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante d’e´chantillons InAs/Q1,18 encapsule´s
par du Q1,18, pour deux de´bits d’AsH3 : 0,3 SCCM et 5 SCCM (a).
L’e´nergie d’e´mission des BQs « standard » se situe a` 0,731 eV (1,70 µm). En diminuant
le de´bit d’AsH3, le pic de PL est de´cale´ vers les hautes e´nergies a` 0,797 eV soit tre`s proche
de 1,55 µm. Cette augmentation de l’e´nergie de transition, observe´e avec la diminution
du de´bit d’AsH3, est due a` une augmentation du confinement des porteurs graˆce a` une
diminution des dimensions. Ce re´sultat est cohe´rent avec ceux obtenus par AFM (figure
3.7 (a) et (c)). De plus, on observe que la diminution du de´bit de 5 SCCM a` 0,3 SCCM
donne lieu a` une re´duction de la largeur a` mi-hauteur des spectres de PL de 89 a` 60 meV.
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3.2 Etude du flux d’Arsenic
Ce re´sultat traduit la re´duction de la dispersion en taille des BQs et confirme de nouveau
les re´sultats de l’e´tude AFM. Il est d’autant plus significatif qu’une dispersion en taille
induit un plus fort e´largissement du pic de PL a` haute e´nergie qu’a` basse e´nergie. Enfin
l’intensite´ inte´gre´e du pic de PL pour le plus faible flux d’As2 est presque double´e par
rapport a` celle pour le flux e´leve´. L’augmentation de l’intensite´ inte´gre´e peut s’expliquer
par l’augmentation de la densite´ des BQs qui conduit a` une capture plus efficace des
porteurs photocre´e´s dans la BQ et donc a` un rendement de luminescence e´leve´. La forte
intensite´ inte´gre´e de PL atteste aussi de la bonne qualite´ structurale des BQs obtenues
par l’utilisation d’un de´bit re´duit d’AsH3.
Apre`s la formation des BQs, un arreˆt de croissance (AC) sous As2 de 30 s est ge´-
ne´ralement re´alise´ avant l’e´tape d’encapsulation. Nous avons voulu connaˆıtre l’e´volution
de l’e´mission des BQs en fonction de la dure´e de cet AC. La figure 3.14 (a) pre´sente les
spectres de luminescence a` tempe´rature ambiante pour des BQs d’InAs/Q1,08 avec un AC
variant de 0 a` 30 s avant encapsulation et la figure (b) montre l’e´volution de la position
en e´nergie du maximum du pic de PL en fonction de la dure´e de l’AC. On observe que
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Fig. 3.14 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des BQs d’InAs/Q1,08 en fonc-
tion de la dure´e de l’AC sous As2 avant encapsulation (a) et e´volution de la position en
e´nergie des pics de PL en fonction de la dure´e de l’AC (b).
l’e´mission des BQs se de´cale progressivement vers les basses e´nergies quand la dure´e d’AC
augmente de 0 a` 30 s. La largeur a` mi-hauteur des spectres de PL reste stable autour de
56 meV pour toutes les courbes. En fonction de la dure´e de l’AC, les BQs grossissent et
leur dispersion augmente.
Ces re´sultats peuvent s’interpre´ter par le me´canisme de muˆrissement d’Ostwald : au
cours de l’AC, une redistribution de la matie`re a lieu. Le petites BQs, e´nerge´tiquement
moins stables, peuvent eˆtre dissoutes au profit des plus grosses BQs, leur permettant alors
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Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
d’augmenter leurs dimensions. Ce me´canisme entraˆıne le de´calage progressif de l’e´nergie
d’e´mission vers les basses e´nergies, comme observe´ expe´rimentalement.
En conclusion, l’e´tude des proprie´te´s optiques des BQs en fonction du de´bit d’As2
confirme les re´sultats obtenus par AFM. Les BQs re´alise´es avec un faible flux d’As pre´-
sentent une e´mission de´cale´e vers les hautes e´nergies et une largeur a` mi-hauteur re´duite
par rapport aux BQs re´alise´es avec un de´bit d’AsH3 plus important. L’e´nergie d’e´mission
de´pend fortement de la dure´e de l’AC re´alise´ avant l’encapsulation. Ce parame`tre peut
eˆtre utilise´ pour controˆler la longueur d’onde d’e´mission pour des BQs recouvertes en une
seule e´tape (simple cap). La longueur d’onde de 1,55 µm est atteinte pour une dure´e d’AC
de 26 s.
3.3 Evolution des BQs en fonction de l’e´paisseur de´-
pose´e
3.3.1 Evolution a` fort flux d’As2
Nous reprenons ici une e´tude initie´e pre´ce´demment au laboratoire. En utilisant le lo-
giciel de comptage de BQs, nous pouvons obtenir des informations statistiques sur l’e´vo-
lution des BQs en fonction de la quantite´ de´pose´e. Les re´sultats sont pre´sente´s sur la
figure 3.15 pour des e´paisseurs d’InAs variant de 0,35 MC a` 4 MC a` 500◦C. On remarque
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Fig. 3.15 – Evolution de la densite´ et du diame`tre de BQs InAs/Q1,18 avec un de´bit
d’AsH3 de 5 SCCM.
tout d’abord la formation de BQs de`s 0,35 MC de´pose´e. Cette valeur pourrait faire pen-
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3.3 Evolution des BQs en fonction de l’e´paisseur de´pose´e
ser que le mode de croissance n’est pas du type Stranski-Krastanow, mais Volmer-Weber
(formation de BQ sans couche de mouillage). Les spectres de PL sur des structures re-
couvertes e´quivalentes contredisent cette hypothe`se. En effet, les spectres de PL a` basse
tempe´rature [108] montrent la pre´sence, en plus du pic des BQs vers 0,8 eV, d’un second
pic associe´ a` une couche de mouillage positionne´e a` ≈ 1 eV. La pre´sence de la couche
de mouillage prouve que le mode de croissance est de type Stranski-Krastanow. Ainsi, ce
re´sultat peut s’expliquer par un effet d’e´change P/As a` la surface du Q1,18, conduisant a`
un enrichissement de la surface en InAs. Cette quantite´ d’InAs disponible supple´mentaire
est suffisante pour permettre la nucle´ation de BQs.
Les courbes montrent que la densite´ croˆıt de fac¸on quasi-line´aire avec l’e´paisseur de´-
pose´e et le diame`tre de´croˆıt dans le meˆme temps. Ne´anmoins, la pre´sence de BQs vo-
lumineuses, relaxe´es plastiquement, est observe´e a` partir de 2,5 MC d’InAs de´pose´. Ces
BQs constituent des centres de recombinaison non radiative. En corre´lant les re´sultats
d’AFM avec des spectres de PL, C. Paranthoe¨n a de´termine´ qu’une quantite´ d’InAs de
2,1 MC permet d’obtenir un optimum en termes de densite´ de BQs (AFM), de largeur a`
mi-hauteur et d’intensite´ inte´gre´e du pic de PL [105].
3.3.2 Evolution a` faible flux d’As2
L’e´tude de l’effet du flux d’As2 pre´sente´e dans la partie pre´ce´dente a permis d’ame´liorer
la densite´, les dimensions et la dispersion des BQs d’InAs sur Q1,18. Nous e´tudions ici
l’effet de l’e´paisseur de´pose´e avec le flux d’As2 minimum. L’objectif de cette e´tude est
d’ame´liorer si possible les dimensions et la densite´ des BQs et de mieux comprendre l’effet
de ce parame`tre de croissance. Les proprie´te´s structurales sont e´tudie´es par AFM et les
proprie´te´s optiques par PL continue a` tempe´rature ambiante.
Proprie´te´s structurales par AFM
Les BQs sont e´pitaxie´es sur une couche de Q1,18 avec un de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM
et une e´paisseur de´pose´e variant de 0 MC a` 3,5 MC a` 480◦C, puis descendues rapidement
a` tempe´rature ambiante sous le meˆme flux d’As2 pour des mesures par AFM. La figure
3.16 pre´sente les images AFM des diffe´rents e´chantillons non recouverts en fonction de
l’e´paisseur d’InAs de´pose´e. Pour une e´paisseur nominale de 0 MC, une faible densite´ de
BQs, avec une dispersion des dimensions e´leve´e, est de´ja` visible. Ce re´sultat confirme
l’interpre´tation des re´sultats discute´e plus haut, c’est-a`-dire que l’AC sous As2 suffit a`
former suffisamment d’InAs par e´change P/As pour nucle´er les BQs. Pour une quantite´
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Fig. 3.16 – Images AFM de 1 x 1 µm2 de BQs d’InAs/Q1,18 en fonction de l’e´paisseur
de´pose´e a` 480◦C et un flux d’As2 de 0,3 SCCM.
d’InAs de 0,5 MC, les BQs pre´sentent une faible densite´ mais des dimensions visiblement
plus importantes que celles des autres e´chantillons de la se´rie, forme´s avec plus d’InAs.
A partir de 0,5 MC, la densite´ augmente progressivement avec la quantite´ de´pose´e. La
figure 3.17 montre l’e´volution de la densite´ des BQs avec l’e´paisseur de´pose´e. La densite´
72
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
3.3 Evolution des BQs en fonction de l’e´paisseur de´pose´e
       




	





 

Fig. 3.17 – Evolution de la densite´ surfacique de BQs d’InAs/Q1,18 en fonction de l’e´pais-
seur d’InAs de´pose´e.
reste faible pour 0 et 0,5 MC d’InAs puis augmente line´airement jusqu’a` 2,1 MC pour
atteindre une valeur limite de 1,0 1011 cm−2. Ensuite la densite´ reste stable jusqu’a` 3 MC
et de´croˆıt le´ge`rement a` partir de 3,5 MC.
Les e´volutions de la hauteur et du diame`tre moyens ainsi que l’e´cart-type de ces
distributions de BQs avec la quantite´ d’InAs de´pose´e sont pre´sente´es sur la figure 3.18.
La hauteur et le diame`tre moyen diminuent d’abord avec un minimum autour de 1,7 MC
d’InAs de´pose´e puis augmentent a` nouveau pour des quantite´s d’InAs supe´rieures. De
meˆme la dispersion sur les hauteurs et les diame`tres suit une e´volution similaire. Ainsi,
en terme d’e´paisseur de´pose´e, il existe un optimum pour les proprie´te´s structurales des
BQs. Pour une e´paisseur de 2 a` 3 MC, la densite´ est maximale, les diame`tres et hauteurs
sont minimaux de meˆme que leurs dispersions.
Nous avons aussi e´tudie´ l’organisation des BQs dans le plan, en fonction de l’e´paisseur
de´pose´e. Des images de 2D-FFT et d’autocorre´lation sont re´alise´es a` partir des images
AFM pre´sente´es sur la figure 3.16. La figure 3.19 pre´sente la 2D-FFT et l’autocorre´lation
(en vue 2D et profil) de l’image AFM correspondant a` 0,5 MC d’InAs ((a) et (b)) et a`
3,5 MC ((c) et (d)). Le profil des images d’autocorre´lation est pris dans une des deux
directions ou` des lobes apparaissent sur l’image d’autocorre´lation, sur une distance de
0,5 µm afin d’illustrer les de´tails autour du pic central. On observe que les BQs forme´es
avec 0,5 MC d’InAs ne pre´sentent pas d’organisation dans le plan. Par contre pour 3,5 MC
l’image de 2D-FFT est structure´e. Au centre de l’image, quatre lobes de surintensite´ sont
pre´sents. Cet effet d’organisation des BQs dans le plan est particulie`rement visible sur
l’image et le profil de l’image d’autocorre´lation. 4 pics satellites principaux sont visibles.
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Fig. 3.18 – Evolution des hauteurs et diame`tres moyens en fonction de la quantite´ d’InAs
de´pose´e (a) et e´volution de l’e´cart type des distributions de hauteurs et diame`tres avec
celle-ci (b)
D’autre part il existe une ondulation de plus faible amplitude (figures 3.19 (e) et (f)) qui
se poursuit a` grande distance du pic central.
La distance entre le pic central et les pics principaux permet de de´finir une distance
moyenne de 41 nm entre les BQs selon ces directions. La pe´riode de l’ondulation de faible
amplitude a la meˆme valeur (≈ 40 nm) et s’e´tend sur 2 µm. Elle de´finit un ordre a` grande
distance, pre´sent sur l’ensemble de l’image de 2 x 2 µm2. L’organisation des BQs dans le
plan se fait selon deux axes pre´fe´rentiels.
Les directions cristallographiques de ces deux axes forment un angle de 42◦ et 48◦
respectivement avec les directions [1-10] et [33-2]. Cette organisation selon ces deux axes
pre´fe´rentiels est propre au substrat (113)B ; elle n’est pas observe´e sur substrat (001).
L’origine de ces directions privile´gie´es pour l’organisation des BQs a e´te´ e´tudie´e par Xu
et coll [139], qui ont montre´ qu’elles correspondent aux minima du module d’Young du
substrat d’InP(113)B. Les re´sultats du calcul re´alise´ par Xu et coll. sont reporte´s sur la
figure 3.20.
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Fig. 3.19 – Images de 2D-FFT (a, d) et d’autocorre´lation en vue 2D (b, e) et profil de
l’image (c, f) a` partir des images AFM. Pour une quantite´ d’InAs de 0,5 MC (a, b, c) et
de 3,5 MC (d, e, f).
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Fig. 3.20 – Module d’Young calcule´ en fonction de l’orientation pour InP(113)B et InAs
de´pose´e dessus. Les axes en pointille´s montrent les deux directions de facile de´formation,
correspondant aux axes d’organisation 2D des images AFM. D’apre`s [139].
Les deux axes de l’organisation des BQs sont repre´sente´s en fle`ches pointille´es sur
la figure. Les deux axes correspondent a` des directions de de´formation facile, c’est-a`-
dire au minimum du module d’Young. Si on conside`re deux BQs se´pare´es d’une distance
R, l’interaction de leur champ de contrainte a` travers un substrat isotrope conduit a`
une interaction de type dipoˆle-dipoˆle re´pulsive. Dans le cas d’un substrat InP(113)B,
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l’interaction devient attractive dans les directions de de´formation facile. Etant donne´ que
cette interaction diminue avec R3, des BQs se´pare´es d’une faible distance , donc avec une
forte densite´, sont ne´cessaires pour observer une organisation selon les axes pre´fe´rentiels.
Cette approche permet de comprendre que l’organisation de BQs est marque´e pour les
BQs forme´es avec 3,5 MC d’InAs et pas pour celles forme´es avec 0,5 MC. D’autre part,
l’organisation dans le plan aux fortes quantite´s d’InAs est plus marque´e que celle obtenue
pour les BQs re´alise´es avec un fort flux d’As2. Cette ame´lioration provient probablement
de l’augmentation de la densite´ de 5 1010cm−2 a` 1 1011cm−2 entre les structures a` fort
et faible flux d’As2.
Proprie´te´s optiques des BQs a` faible flux d’As2 en fonction de l’e´paisseur
de´pose´e
Nous e´tudions maintenant les proprie´te´s optiques des BQs recouvertes. Apre`s forma-
tion des BQs, un AC sous As2 de 30 s est re´alise´, puis une couche de recouvrement en
Q1,18 est de´pose´e. Enfin la structure est termine´e par une couche d’InP. La figure 3.21 pre´-
sente les spectres de photoluminescence a` tempe´rature ambiante en fonction de la quantite´
d’InAs de´pose´e (a) et l’e´volution des caracte´ristiques principales, tire´es de l’analyse de ces
courbes, en fonction du de´bit d’AsH3 (b) a` (d). Sur la figure 3.21 (a), on observe que la
position en e´nergie des pics de PL se de´cale vers les basses e´nergies pour une augmentation
de l’e´paisseur de´pose´e. Cette e´volution est due a` une diminution du confinement du fait
de l’augmentation de la taille des BQs. Le de´calage progressif vers les basses e´nergies des
spectres de PL est cohe´rent avec l’augmentation des dimensions observe´es par AFM.
L’e´volution de la largeur a` mi-hauteur des spectres est reporte´e sur la figure 3.21(c). Sur
l’ensemble des e´chantillons, la largeur a` mi-hauteur varie peu. Les valeurs sont comprises
entre 52 et 59 meV. Les largeurs a` mi-hauteur ne varient pas de fac¸on monotone. Pour
2,1 MC d’InAs, la largeur a` mi-hauteur est minimale. La largeur totale a` mi-hauteur des
spectres de PL de´pend de la dispersion en taille des BQs, principalement de la dispersion
sur les hauteurs. En comparant l’allure de la courbe de dispersion sur les hauteurs mesure´es
par AFM (figure 3.18) (d), la meˆme tendance se retouve ici : la dispersion est minimale
entre 2 et 3 MC.
Enfin la figure 3.21 (d) montre un accroissement de l’intensite´ inte´gre´e jusqu’a` 3 MC
puis une le´ge`re de´croissance pour 4 MC. L’intensite´ inte´gre´e de´pend de la densite´ des
BQs. L’augmentation de la densite´ observe´e par AFM (figure 3.17) peut expliquer cette
e´volution, car les deux courbes (AFM et PL) montrent la meˆme tendance. La pre´sence
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3.3 Evolution des BQs en fonction de l’e´paisseur de´pose´e
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Fig. 3.21 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´paisseurs de´pose´es de 0,5
MC a` 4 MC (a). Evolution de la position en e´nergie du maximum des spectres de PL pour
ces e´chantillons (b). Evolution de la largeur totale a` mi-hauteur (FWHM) des spectres de
PL (c) et de leurs intensite´s inte´gre´es (d) en fonction de l’e´paisseur d’InAs de´pose´e.
de quelques BQs relaxe´es, peut expliquer la le´ge`re baisse de l’intensite´ inte´gre´e pour la
quantite´ maximale d’InAs de´pose´e.
En conclusion, l’e´tude de l’influence de l’e´paisseur de´pose´e par AFM met en e´vidence
une ame´lioration de la densite´, des dimensions, des dispersions en taille et de l’organisation
dans le plan pour des fortes quantite´s d’InAs de´pose´es. Ne´anmoins, une de´gradation de la
distribution des BQs apparaˆıt a` partir de 3,5 MC. La quantite´ d’InAs requise pour obtenir
la plus forte densite´ et les plus faibles dispersions en taille se situe entre 2 et 3 MC. Les
re´sultats de PL sur des e´chantillons recouverts confirment les re´sultats obtenus par AFM.
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Chapitre 3. Evolution des boˆıtes quantiques en fonction des parame`tres de croissance
3.4 Conclusions
Dans ce chapitre nous avons tout d’abord e´tudie´ l’e´tape de nucle´ation des BQs en
fonction de la tempe´rature de croissance et de la nature de la couche tampon par RHEED.
Les effets de la se´gre´gation d’indium et de l’e´change As/P, spe´cifique au syste`me InAs/InP,
sont discute´s. Ensuite, l’e´tude de l’influence du flux d’As2 re´ve`le que ce parame`tre est
extreˆmement important pour le controˆle de la densite´, des dimensions et de la dispersion
des tailles des BQs sur InP(113)B. Cet effet, inde´pendant de la nature de la couche
tampon, est propre a` l’orientation (113)B. Enfin nous avons e´tudie´, pour le flux d’arsenic
optimal, l’influence de l’e´paisseur de´pose´e sur les caracte´ristiques des BQs. Cette e´tude
nous a permis de de´terminer la quantite´ d’InAs a` de´poser lors de la fabrication de lasers.
A partir des conditions de flux optimise´es pour les BQs d’InAs/Q1,18/InP(113)B et de
l’e´tude de l’influence de l’e´paisseur de´pose´e, nous avons obtenu une valeur optimale de la
quantite´ d’InAs a` de´poser pour obtenir les meilleures proprie´te´s structurales et optiques
des BQs re´alise´es a` faible flux d’As2.
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CHAPITRE 4
Me´thodes de controˆle de la longueur d’onde
d’e´mission
4.1 Introduction
La croissance sur substrat InP(113)B permet d’obtenir une forte densite´ de boˆıtes
quantiques (5,0 x 10−10cm−2), des diame`tres moyens de 35 nm et une hauteur avant
encapsulation de 7 nm, pour un flux d’As2 de 5 SCCM. Ces boˆıtes quantiques encapsule´es
dans une couche d’alliage quaternaire GaInAsP e´mettent au voisinage de 1,7 µm. La
longueur d’onde vise´e pour les applications en te´le´communications optiques est de 1,55 µm.
L’e´mission a` plus grande longueur d’onde re´sulte de BQs de trop grandes dimensions.
L’effet de la hauteur est pre´ponde´rant [70]. En effet le rapport diame`tre sur hauteur e´tant
important (≈ 5), le confinement late´ral est faible. La longueur d’onde d’e´mission des BQs
InAs/InP (113)B est donc principalement de´pendant de la hauteur. D’autre part, la plus
forte dispersion en taille de BQs, par rapport au syste`me InAs/GaAs, conduit a` une largeur
a` mi-hauteur de photoluminescence importante, de l’ordre de 80 meV a` tempe´rature
ambiante (par rapport aux 20-50 meV obtenus sur GaAs [140], [141], [142]). Pour re´aliser
des couches actives permettant un fonctionnement laser optimal, il est donc ne´cessaire
d’une part, de controˆler la longueur d’onde d’e´mission en diminuant les dimensions des
BQs et d’autre part, de re´duire la largeur a` mi-hauteur des pics de photoluminescence. Le
controˆle de la longueur d’onde d’e´mission a` 1,55 µm passe par un controˆle de la hauteur des
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Chapitre 4. Me´thodes de controˆle de la longueur d’onde d’e´mission
BQs. Une proce´dure a e´te´ de´veloppe´e au laboratoire permettant le controˆle de la longueur
d’onde par une me´thode spe´cifique d’encapsulation. Cette me´thode de croissance, utilisant
un recouvrement des BQs en deux e´tapes, est appele´e « Double Cap » (DC) [143]. La
proce´dure de recouvrement comprenait deux couches diffe´rentes, InP (premier cap) et
Q1,18 (second cap). Malgre´ des avance´es notables, les BQs obtenues par cette proce´dure
n’ont pas permis l’obtention d’une l’e´mission laser a` tempe´rature ambiante.
Nous pre´sentons dans ce chapitre l’e´tude de l’encapsulation des BQs en deux e´tapes,
entie`rement par un alliage quaternaire (premier et second cap). La premie`re e´tape de
l’e´tude concerne l’influence du type et de la dure´e de l’AC sous flux d’e´le´ment(s) V apre`s
la croissance d’un premier cap en alliage quaternaire. Ensuite, la proce´dure de croissance
optimise´e est e´tudie´e pour le controˆle de la longueur d’onde d’e´mission de BQs DC utilisant
deux compositions d’alliages quaternaires. Enfin, cette proce´dure est applique´e au controˆle
de la longueur d’onde pour des BQs optimise´es (forte densite´ et faible dispersion en taille),
obtenues par l’optimisation du flux d’As2, pre´sente´ au chapitre 3.
4.2 Proce´dures «Double Cap » InP/InP et InP/Q1,18
4.2.1 Principe du « Double Cap »
Nous rappelons brie`vement dans cette partie les re´sultats principaux obtenus au la-
boratoire sur les proce´de´s mis en œuvre pour controˆler la longueur d’onde d’e´mission des
BQs d’InAs sur InP(113)B.
Controˆle de la longueur d’onde d’e´mission par l’e´change As/P
Le premier proce´de´ est base´ sur l’utilisation d’un arreˆt de croissance sous flux de
phosphore apre`s formation des BQs. Ceci provoque un remplacement des atomes d’arsenic
a` la surface par des atomes de phosphore. Il est possible d’utiliser cet e´change As/P pour
re´duire les dimensions des BQs [81], [144], [145]. Le sche´ma de principe de l’AC sous
P2 est pre´sente´ sur la figure 4.1. Les BQs sont forme´es sur une couche d’InP ou d’alliage
quaternaire Ga0,2In0,8As0,435P0,565 note´e Q1,18 (figure 4.1 (a)). On proce`de alors a` un arreˆt
de croissance (AC) sous flux de phosphore (figure 4.1 (b)). Pendant cet AC, la de´sorption
de l’arsenic conduit a` son remplacement par du phosphore. Cet e´change As/P permet de
diminuer la quantite´ d’InAs de toute les BQs et de la couche de mouillage (WL), et conduit
a` la formation d’un alliage ternaire In(As)P riche en phosphore a` la surface (figure 4.1 (c)).
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4.2 Proce´dures « Double Cap » InP/InP et InP/Q1,18
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Fig. 4.1 – Sche´ma de principe de l’arreˆt sous Phospore. Les BQs sont forme´es sur InP
ou Q1,18 puis subissent un AC sous P2 avant d’eˆtre encapsule´es. Les fle`ches repre´sentent
la migration des adatomes d’indium.
Les BQs sont enfin recouvertes une couche d’InP ou de Q1,18 (figure 4.1 (d)), en une seule
e´tape (Simple Cap : SC). L’ajustement de la dure´e d’AC permet de modifier la quantite´
d’InAs des BQs et donc de controˆler leur taille. L’augmentation de la dure´e d’AC conduit
a` une diminution progressive des dimensions des BQs, induisant un de´calage progressif de
leur e´mission de luminescence vers les hautes e´nergies (courtes longueurs d’onde). A 500◦C
par exemple, il suffit de 10 s d’arreˆt de croissance pour atteindre 1,55 µm. En diminuant
la tempe´rature de croissance, l’e´change e´tant un phe´nome`ne thermiquement active´, la
dure´e ne´cessaire pour obtenir une e´mission a` cette longueur d’onde est plus longue (≈ 20
s). L’utilisation de cette proce´dure de croissance permet de controˆler la longueur d’onde
d’e´mission entre 1,75 et 1,4 µm [81].
Malgre´ ces bons re´sultats, cette proce´dure pre´sente plusieurs inconve´nients. Tout
d’abord l’e´change se faisant sur l’ensemble des BQs, aucune ame´lioration de la disper-
sion en taille n’est possible. Une augmentation de la largeur a` mi-hauteur des spectres
de photoluminescence est observe´e. D’autre part la couche de mouillage (WL), compose´e
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Chapitre 4. Me´thodes de controˆle de la longueur d’onde d’e´mission
d’InAs contraint, n’est pas prote´ge´e contre l’e´change As/P. L’arreˆt de croissance peut
conduire a` la de´gradation de cette WL. Or, plusieurs auteurs ont montre´ son importance
pour l’alimentation des BQs en porteurs [146],[147]. Par exemple, Hinooda et coll. [147],
par des mesures de photoluminescence (PL) re´solue en temps, sur un e´chantillon re´alise´
suivant cette proce´dure, a montre´ que le temps de de´clin de la WL a` basse tempe´rature
est plus important apre`s un AC, ce qui est interpre´te´ par une localisation importante des
porteurs dans une WL morcele´e. La qualite´ structurale de la WL a donc un effet important
sur les proprie´te´s optiques des BQs. Enfin la forte variation de la longueur d’onde d’e´mis-
sion en fonction de la tempe´rature de croissance pour une meˆme dure´e d’AC ne permet
pas d’assurer une bonne reproductibilite´ de la longueur d’onde d’e´mission. En conclusion,
il est apparu ne´cessaire de modifier cette proce´dure de croissance, afin de prote´ger la WL
et d’obtenir un controˆle de la hauteur des BQs de fac¸on plus reproductible.
Principe du « Double Cap »
Dans le syste`me de re´fe´rence InAs/GaAs certains auteurs ont montre´ que le de´poˆt
d’une couche de GaAs sur des BQs d’InAs se fait de fac¸on se´lective, du fait de l’influence
du champ de contrainte cre´e´ par les BQs [148], [149]. Le sommet des BQs, partiellement
relaxe´, ne pre´sente pas un site de croissance favorable pour GaAs qui se forme pre´fe´ren-
tiellement entre les BQs sur la WL. Cet effet e´tant aussi observe´ sur InP, il a e´te´ utilise´
dans le cadre de la proce´dure « ame´liore´e » de controˆle de la longueur d’onde. Ainsi,
Parantho¨en et coll. [143] ont de´veloppe´ une me´thode d’encapsulation des BQs en deux
e´tapes appele´e « Double Cap » (DC). Le sche´ma de principe de la proce´dure est pre´sente´
sur la figure 4.2.
Apre`s la croissance de BQs d’InAs sur une couche tampon d’InP ou de Q1,18 (figure
4.2 (a)), une premie`re couche d’InP est forme´e. Ce « premier cap » d’InP se place pre´-
fe´rentiellement entre les BQs. L’e´paisseur de cette couche est ajuste´e de manie`re a` eˆtre
plus faible que la hauteur des plus grosses BQs et supe´rieure a` celle des plus petites BQs.
Ainsi, elle recouvre totalement les plus petites BQs et la WL et laisse les plus grosses BQs
partiellement de´couvertes (figure 4.2 (b)). En exposant la surface a` un flux de phosphore,
les BQs non prote´ge´es sont aplanies par e´change As/P (figure 4.2 (c)). Les petites BQs et
la WL sont prote´ge´s par le premier cap d’InP durant cette e´tape. Enfin la structure est
recouverte par le second cap d’InP ou de Q1,18 (figure 4.2 (d)). La croissance est termine´e
par une couche d’InP.
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Fig. 4.2 – Sche´ma de principe du DC InP/InP et InP/Q1,18. Les 4 e´tapes sont : la
formation de BQs d’InAs (a), le premier cap d’InP (b), l’AC sous P2 (c) et le second cap
d’InP ou Q1,18 (d).
4.2.2 Caracte´risation des BQs DC
La qualite´ structurale des BQs apre`s encapsulation par la me´thode DC est ve´rifie´e par
microscopie e´lectronique en transmission (MET). Les proprie´te´s optiques des BQs sont
e´tudie´es par photoluminescence continue (PL) a` tempe´rature ambiante.
Caracte´risation des BQs DC par MET
Deux e´chantillons de BQs d’InAs sur couche tampon de Q1,18 ont e´te´ caracte´rise´s en
MET par G. Patriarche du LPN (figure 4.3). Le premier e´chantillon (a) est constitue´ de
BQs recouvertes de fac¸on conventionnelle (par proce´dure Simple Cap : SC) et constitue
l’e´chantillon de re´fe´rence. Le second e´chantillon (b) est constitue´ de BQs utilisant la
proce´dure DC InP/Q1,18, avec une e´paisseur de premier cap de 3 nm. L’AC sous P2 apre`s
le premier cap est de 120 s. Les micrographies 4.3 (a) et (b) montrent que la hauteur des
BQs de l’e´chantillon SC de re´fe´rence est de l’ordre de 4 nm tandis que celle des BQs
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Chapitre 4. Me´thodes de controˆle de la longueur d’onde d’e´mission
DC InP/Q1,18 est re´duite a` 3 nm, valeur qui correspond a` l’e´paisseur du premier cap.
De plus, on observe que la WL n’est pas endommage´e par la proce´dure DC (figure 4.3
(b)). La croissance de BQs par la proce´dure DC InP/InP conduit a` des images en MET
e´quivalentes (voir chapitre 5).




Fig. 4.3 – Image MET de BQs recouvertes par la proce´dure SC (a) et DC InP/Q1,18 (b).
Le premier cap pour la structure (b) fait 3 nm. Cliche´s re´alise´s par G. Patriarche, LPN.
Caracte´risation optique de BQs DC InP/InP et InP/Q1,18
L’e´tude de l’e´volution de l’e´nergie de photoluminescence des BQs DC en fonction de
la hauteur du premier cap a e´te´ re´alise´e pour des BQs forme´es sur une couche tampon
d’InP et sur une couche tampon de Q1,18. La figure 4.4 pre´sente les spectres de PL (a) et
(c) ainsi que l’e´volution de l’e´nergie d’e´mission et de la largeur a` mi-hauteur en fonction
de l’e´paisseur de premier cap (b) et (d), respectivement pour la proce´dure DC InP/InP
et InP/Q1,18. Les e´chantillons de re´fe´rence pour les deux se´ries sont des structures a` un
plan de BQs, encapsule´es par une couche d’InP e´paisse (SC) (figure 4.4 (a)) et de BQs
encapsule´es par une couche e´paisse de Q1,18 (SC) (figure 4.4 (c)). L’e´paisseur de la couche
de premier cap est comprise entre 2 et 5 nm.
Les deux syste`mes (DC InP/InP et InP/Q1,18) pre´sentent la meˆme e´volution de l’e´ner-
gie d’e´mission en fonction de l’e´paisseur du premier cap d’InP. La re´duction de l’e´paisseur
du premier cap d’InP conduit dans les deux cas a` un de´calage de l’e´nergie d’e´mission
des BQs vers les hautes e´nergies. Ainsi, pour obtenir une e´nergie d’e´mission de 0.8 eV
(1,55 µm), une e´paisseur d’InP de premier cap de 2,7 nm doit eˆtre choisie. De plus on
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Fig. 4.4 – Spectres de luminescence a` tempe´rature ambiante de BQs DC InP/InP (a)
et DC InP/Q1,18 (c) en fonction de l’e´paisseur du premier cap d’InP et variation de
l’e´nergie de luminescence et de la largeur totale a` mi-hauteur en fonction de l’e´paisseur
du premier cap pour le DC InP/InP (b) et In/Q1,18 (d).
remarque que la largeur a` mi-hauteur du pic de PL des BQs DC est re´duite par rapport
au BQs SC de re´fe´rence. Le DC agit comme un filtre sur les hauteurs des BQs, ne tron-
quant que les BQs de taille supe´rieure a` l’e´paisseur du premier cap. Ainsi la dispersion des
hauteurs est conserve´e pour les BQs de hauteur infe´rieure a` l’e´paisseur du premier cap,
mais diminue´e pour les plus grosses BQs. Cette caracte´ristique est observe´e pour les deux
se´ries d’e´chantillons, comme le montrent les figures 4.4 (b) et (d). On remarque que les
e´chantillons DC avec un premier cap de 5 (DC InP/InP) et 4 nm (DC InP/Q1,18) ont une
e´nergie d’e´mission proche celle de l’e´chantillon de re´fe´rence, mais pre´sentent une largeur
a` mi-hauteur re´duite (figure 4.4 (b) et (d)). Comme attendu, cet effet est plus marque´
du coˆte´ basse e´nergie. Ces re´sultats confirment l’effet de re´duction de la dispersion des
hauteurs, du coˆte´ des grosses BQs, par la proce´dure DC.
En re´sume´, la proce´dure DC a permis le controˆle de la longueur d’onde d’e´mission de
fac¸on reproductible et conduit a` une diminution de la dispersion sur les hauteurs. Elle est
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de´sormais utilise´e par plusieurs e´quipes de recherche [150], [151], [152], [153]. Nous avons
utilise´ cette proce´dure pour la re´alisation de lasers dont la zone active est constitue´e de
plusieurs plans de BQs DC InP/Q1,18 se´pare´s par un espaceur de Q1,18. Les re´sultats
lasers pour ces structures sont pre´sente´s au chapitre 6. Les lasers a` BQs forme´es par la
proce´dure DC InP/Q1,18 ne pre´sentent cependant pas d’e´mission laser a` tempe´rature
ambiante. Ceci a e´te´ attribue´ a` la pre´sence de barrie`res de potentiel cre´e´s par les couches
d’InP de premier cap.
4.3 Proce´dures « Double Cap » Quaternaires
Afin de supprimer les barrie`res de potentiel cre´e´es par les couches de premier cap en
InP, nous avons de´cide´ de mener une e´tude de croissance sur une structure DC utilisant
uniquement du GaInAsP (Q1,18 ou Q1,08) pour l’encapsulation des BQs, pour le premier
et second cap. La nouvelle proce´dure sera note´e « proce´dure DC Q1,18/Q1,18 » ou « DC
Q1,08/Q1,08 » dans la suite de ce travail.
4.3.1 Effets de l’AC apre`s le premier cap en Q1,18
Apre`s la croissance d’un premier cap de Q1,18, l’e´tape importante correspond a` l’AC
sous flux d’e´le´ments V pendant lequel un lissage de la surface est recherche´. La pre´sence
des deux e´le´ments As et P dans le mate´riau de premier cap (Q1,18) rend plus complexes
les phe´nome`nes mis en jeu lors de cet AC. Nous avons e´tudie´ trois types d’AC : sous flux
d’ As2 seul, de P2 seul, et d’As2 + P2.
Tous les e´chantillons pre´sente´s dans cette section ont e´te´ re´alise´s a` 480◦C. La figure
4.5 pre´sente les diffe´rentes e´tapes pour la croissance de l’e´chantillon de re´fe´rence simple
cap (a) et pour ceux utilisant le DC Q1,18 (b). La croissance des BQs consiste en un
de´poˆt correspondant a` 2,1 MC d’InAs (e´quivalent (001)) sur une couche tampon de Q1,18
accorde´ en maille sur InP(113)B. Les BQs de l’e´chantillon de re´fe´rence SC sont recouvertes
en une seule e´tape (SC) par une couche e´paisse de Q1,18 (figure 4.5 (a)), puis la croissance
est termine´e par une couche d’InP. Pour les e´chantillons DC, les BQs sont recouvertes par
la couche de premier cap en Q1,18, d’une e´paisseur variable de 2 a` 4 nm. Pour e´tudier
les effets de l’arreˆt de croissance (AC) sur le front de croissance, trois compositions de
flux d’e´le´ments V ont e´te´ e´tudie´es : un flux d’arsenic seul As2 (avec un de´bit d’AsH3 de 5
SCCM) , un flux de phosphore seul P2 (avec de´bit de PH3 de 7 SCCM) et un flux mixte
de phosphore et d’arsenic As2+P2 (avec 0,42 SCCM pour l’AsH3 7 SCCM pour PH3). Les
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Fig. 4.5 – Se´quences de croissance de BQs d’InAs sur Q1,18 par la proce´dure SC (a),
constituant la re´fe´rence, et DC Q1,18/Q1,18 (b)
de´bits pour le flux mixte As2+P2 sont les meˆmes que ceux utilise´s pour la croissance du
Q1,18. Pour les caracte´risations AFM, les e´chantillons sont descendus rapidement (180 s
environ) a` tempe´rature ambiante sous le meˆme flux que celui utilise´ lors de l’AC. Pour
l’e´tude des proprie´te´s optiques, la croissance est termine´e par un second cap en Q1,18,
puis par une couche d’InP. Ces e´chantillons sont e´tudie´s par PL a` tempe´rature ambiante.
Arreˆt de croissance sous flux d’As2
L’effet d’un AC sous As2 est pre´sente´ sur la figure 4.6 pour des e´chantillons re´alise´s avec
des e´paisseurs de premier cap de 4 et 2 nm. L’e´chantillon de re´fe´rence est un e´chantillon
simple cap. Pour les e´chantillons DC, on observe un de´calage de l’e´mission vers les basses
e´nergies. Cette diminution de l’e´nergie d’e´mission est relie´e a` une augmentation de la
taille des BQs. L’augmentation de la largeur a` mi-hauteur des pics de PL par rapport a` la
re´fe´rence SC traduit une augmentation de la dispersion de la hauteur des BQs. D’apre`s les
re´sultats pre´ce´dents concernant la proce´dure DC, une plus faible e´paisseur du premier cap
devrait conduire a` une diminution de la hauteur des BQs et par conse´quent a` un de´calage
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Fig. 4.6 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec des e´paisseurs de premier cap de 4 et 2 nm et un AC sous As2 durant 60 s. La courbe
de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon SC Q1,18.
de l’e´mission vers les hautes e´nergies. Ainsi l’e´volution observe´e est oppose´e aux re´sultats
obtenus par la proce´dure DC InP/Q1,18, dont l’AC apre`s le premier cap est re´alise´ sous
P2.
Afin de mieux comprendre les me´canismes en jeu pendant l’AC sous As2, la morpho-
logie de la surface a e´te´ analyse´e par AFM. Deux e´chantillons ont e´te´ re´alise´s. Le premier,
note´ A, est descendu rapidement a` tempe´rature ambiante sous flux d’As2 juste apre`s la
formation des BQs. Le second, note´ B, est descendu a` tempe´rature ambiante sous flux
d’As2 apre`s la croissance d’un premier cap Q1,18 d’e´paisseur 3 nm. La figure 4.7 pre´sente
les images AFM (4.7 (a)), les profils de ces images (4.7 (b)) et les donne´es statistiques
obtenus pour les BQs (4.7 (c)) pour les e´chantillons A et B. Premie`rement, on remarque
la pre´sence de BQs sur l’e´chantillon B. Ceci confirme l’interpre´tation des spectres de PL :
il n’y a pas d’effet de lissage du front de croissance pendant l’AC. D’autre part l’image
AFM et la vue en coupe sont similaires pour les deux e´chantillons. L’effet de l’AC modifie
donc peu la morphologie des BQs, bien qu’elles soient partiellement recouvertes par le
Q1,18. Enfin les donne´es statistiques sur les BQs montrent une densite´ surfacique e´qui-
valente. La hauteur et le diame`tre moyens sont plus faibles pour l’e´chantillon ayant subi
un AC sous flux d’As2. Les hauteurs sont de´termine´es a` partir de la surface de base pour
les deux e´chantillons. En supposant que la base des BQs de l’e´chantillon B est recouverte
par 3 nm de Q1,18, la hauteur « re´elle » des BQs est dans ce cas plus e´leve´e que pour
l’e´chantillon de re´fe´rence (A). La re´duction du diame`tre apparent s’explique de la meˆme
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Fig. 4.7 – Images AFM (a), profils de la surface (b) et donne´es statistiques (c) pour
l’e´chantillon de re´fe´rence sans premier cap de Q1,18 (A) et pour l’e´chantillon avec premier
cap Q1,18.
manie`re. Ceci est cohe´rent avec le de´calage vers les basses e´nergies des spectres de PL
obtenus pre´ce´demment.
A partir de ces re´sultats nous pouvons proposer un mode`le qualitatif des phe´nome`nes
ayant lieu durant l’AC sous flux d’As2 a` la surface de l’e´chantillon partiellement recouvert.
La figure 4.8 sche´matise ces me´canismes. L’AC sous As2 donne lieu a` la formation de
Ga0,2In0,8As a` la surface du quaternaire par e´change P/As. Cet alliage riche en InAs
pre´sente une densite´ d’e´nergie de surface proche d’InAs. Ceci n’est donc pas favorable a`
un mouillage de la surface par l’indium provenant du sommet de la BQ, contrairement a`
ce qui est observe´ sur GaAs lors de la formation de « quantum rings » [154]. Au contraire,
comme l’alliage GaInAs est contraint en compression (≈ 2%), les adatomes d’indium
peuvent migrer de cette couche vers le sommet non recouvert des BQs d’InAs, qui pre´sente
un parame`tre de maille plus grand et constitue donc une zone moins contrainte. Ceci
entraˆıne une augmentation de la taille de BQs au cours de l’AC et explique le de´calage
observe´ de l’e´mission de PL vers les basses e´nergies.
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Fig. 4.8 – Mode`le de l’effet de l’AC sous arsenic sur les BQs partiellement recouvertes et
la couche de Q1,18 du premier cap. Les fle`ches horizontales montrent le sens de migration
des adatomes d’In. Les autres fle`ches symbolisent les e´changes As/P.
Arreˆt de croissance sous P2
Nous pre´sentons maintenant les re´sultats de photoluminescence pour un AC re´alise´
sous flux de P2 seul. La figure 4.9 montre les spectres de PL de BQs DC Q1,18/Q1,18
avec un premier cap de 4 et de 3 nm et un AC sous flux de P2. La diminution de l’e´paisseur
du premier cap donne lieu a` un de´calage de l’e´nergie d’e´mission des pics de PL vers les
hautes e´nergies. Ce de´calage est duˆ a` une augmentation du confinement des porteurs et
donc relie´ a` une re´duction de la hauteur des BQs. Il est plus important pour une meˆme
e´paisseur de premier cap Q1,18 que dans le cas de la proce´dure DC InP/InP ou InP/Q1,18,
utilisant le meˆme AC sous P2. Entre l’e´mission de l’e´chantillon de re´fe´rence et celui de
premier cap 3 nm, les de´calages vers les hautes e´nergies pour les trois structures DC sont
respectivement de 173, 103 et 53 meV pour la proce´dure DC Q1,18/Q1,18, InP/InP et
InP/Q1,18. La seule diffe´rence entre ces 3 structures est la composition du premier cap
(Q1,18 ou InP). La largeur a` mi-hauteur du pic associe´ a` l’e´chantillon de premier cap 4 nm
est re´duite par rapport a` la re´fe´rence, ce qui indique que la dispersion des hauteurs des
BQs est re´duite lors de l’AC sous P2. Pour l’e´chantillon de premier cap 3 nm, le de´calage
vers les hautes e´nergies e´tant tre`s important, la position en e´nergie de l’e´mission des BQs
est tre`s proche des pics dus a` l’e´mission de la WL et du Q1,18. Ces contributions, visibles
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Fig. 4.9 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec une e´paisseur de premier cap de 4 et 3 nm et un AC sous phosphore de 120 s. La
courbe de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon simple cap. Le bruit visible a` 0,9 eV sur
la courbe de droite provient de l’absorption par H2O et doit eˆtre ne´glige´. Les e´missions de
la couche de mouillage (WL) et du Q1,18 sont repe´re´s par des fle`ches.
uniquement quand l’e´mission des BQs est a` haute e´nergie, augmentent artificiellement la
largeur du pic duˆ a` l’e´mission des BQs.
Afin de pre´ciser les me´canismes mis en jeu lors de l’AC sous P2, nous avons e´tudie´ l’effet
de la dure´e d’AC sous P2 sur la position en e´nergie du pic de PL. Les spectres de PL pour
des e´chantillons avec un premier cap d’e´paisseur fixe´e a` 3 nm et des dure´es d’AC variables
sont pre´sente´s sur la figure 4.10. Un de´calage progressif de l’e´nergie d’e´mission des BQs
vers les hautes e´nergies est observe´ pour une augmentation de la dure´e de l’AC sous P2.
L’e´cart entre l’e´nergie d’e´mission d’un e´chantillon de meˆme hauteur de premier cap pour
une dure´e d’AC sous P2 de 30 et 120 s atteint 43 meV. L’important de´calage de l’e´nergie
d’e´mission avec la dure´e de l’AC sous P2 illustre la difficulte´ a` controˆler pre´cise´ment la
longueur d’onde d’e´mission des BQs DC Q1,18/Q1,18 pour un AC sous P2. Les re´sultats
de luminescence pour les deux parame`tres e´tudie´s, AC sous P2 pour diffe´rentes hauteurs
de premier cap et dure´es de l’AC, peuvent s’interpre´ter en deux e´tapes.
Tout d’abord, le de´calage vers les hautes e´nergies durant l’AC sous P2 (figure 4.9)
sont comparables a` ceux obtenus par Poole et coll. sur InP(001) [150] et peuvent donc
s’interpre´ter par les meˆmes me´canismes, pre´sente´s sur la figure 4.11. Quand la surface de
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Fig. 4.10 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec des e´paisseurs de premier cap de 3 nm et une dure´e de l’AC sous phosphore de 30
a` 120 s. La courbe de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon SC. Le bruit visible a` 0,9 eV
sur la courbe de droite provient de l’absorption de l’eau et sera ne´glige´.
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Fig. 4.11 –Mode`le de l’effet de l’AC sous phosphore sur les BQs partiellement recouvertes
et la couche de GaInAsP du premier cap. Les fle`ches horizontales montrent le sens de
migration des adatomes d’In. Les autres fle`ches symbolisent les e´changes As/P.
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GaInAsP et les sommets des BQs sont expose´s au flux de P2, ils s’enrichissent en phosphore
par e´change As/P. A la surface du Q1,18, il y a formation d’une fine couche de GaInP,
contrainte en tension. Le haut des BQs, partiellement relaxe´, pre´sente un parame`tre de
maille proche de celui d’InAs. L’InAsP forme´ par e´change As/P au sommet non recouvert
des BQs est contraint en tension. Les adatomes d’indium peuvent migrer du sommet
des BQs vers la surface de GaInP. Ce transport de matie`re conduit a` une re´duction de
la hauteur des BQs et donc a` un de´calage de l’e´nergie de luminescence du coˆte´ hautes
e´nergies.
Le fait que le de´calage vers les hautes e´nergies soit plus important lors de l’AC sous
P2 par rapport a` la proce´dure DC InP/Q1,18 ou InP/InP est surprenant. En effet, il a
e´te´ montre´ que dans ce cas, la re´duction de la hauteur des BQs par e´change As/P durant
l’AC sous P2 s’arreˆte quand la hauteur des BQs d’InAs se rapproche de l’e´paisseur du
premier cap [143], [150]. Dans le cas d’un premier cap en InP, les BQs enterre´es sont
prote´ge´es vis-a`-vis de l’e´change As/P. Il est possible que pour un premier cap en Q1,18,
la protection ne soit pas efficace lors de l’AC sous P2. L’e´tude de l’influence de la dure´e
d’AC confirme cette hypothe`se : le de´calage continu de l’e´nergie d’e´mission vers les hautes
e´nergies pour une augmentation de la dure´e d’AC montre que la re´duction de la hauteur
des BQs ne s’arreˆte pas a` une hauteur proche de l’e´paisseur du premier cap.
Pour tenter d’apporter une explication a` ce comportement, nous avons repre´sente´ les
me´canismes pouvant intervenir pendant l’AC sous P2 sur la figure 4.12. Ce mode`le quali-
tatif montre que les BQs, meˆme totalement recouvertes par le premier cap, peuvent eˆtre
« de´sencapsule´es » durant l’AC sous P2 et donc subir une diminution en taille. Le Q1,18
au-dessus des petites BQs comple`tement recouvertes se retrouve contraint en tension. Lors
de l’AC sous P2, l’e´change As/P conduit a` la formation de GaInP fortement contraint en
tension au-dessus des BQs. Ceci entraˆıne une diffusion des adatomes de gallium et d’in-
dium hors de la zone situe´e au-dessus des BQs. La migration des atomes d’e´le´ments III
donne lieu a` une de´sencapsulation des BQs. L’e´change As/P au niveau des BQs est alors
possible, car elles ne sont plus prote´ge´es par un premier cap. Il conduit a` une diminution
de leur hauteur. Ce mode`le permet d’expliquer l’ensemble des re´sultats expe´rimentaux.
Si le premier cap ne prote`ge plus les BQs, l’AC sous P2 entraˆıne une re´duction de leurs
dimensions et donc un de´calage du pic de luminescence vers les hautes e´nergies.
Afin de ve´rifier les hypothe`ses de ce mode`le, la morphologie de la surface du premier
cap Q1,18 a e´te´ caracte´rise´e par AFM apre`s un AC sous P2. L’e´volution importante des
spectres de PL (figures 4.9 et 4.10) sugge`re une e´volution rapide de la surface au cours
de l’AC sous P2. Or l’observation par AFM est re´alise´e ex situ, apre`s une descente en
tempe´rature sous P2 de 180 s environ. La morphologie observe´e sera donc probablement
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Fig. 4.12 – Mode`le de l’effet de l’AC sous P2 sur les petites BQs, entie`rement recouvertes
par le premier cap de Q1,18. Les fle`ches horizontales montrent le sens de migration des
adatomes d’In. Les autres fle`ches symbolisent les e´changes As/P. De´but de l’AC sous P2
(a) et apre`s une certaine dure´e d’AC (b).
diffe´rente de celle existant avant le recouvrement par le second cap. Ne´anmoins, ces me-
sures peuvent permettre d’apporter des informations nouvelles.
La figure 4.13 montre l’image AFM de la surface (a), une de´rive´e de l’image AFM (b)
et une vue en coupe (c). Cette dernie`re image est pre´sente´e uniquement pour faire ressortir
le contraste. On observe plus de BQs sur la surface apre`s une longue dure´e d’AC sous P2,
ce qui confirme la diminution efficace de la hauteur des BQs par cet AC. D’autre part,
une modulation de la surface est observe´e, avec une pe´riode de 80 nm et une amplitude de
l’ordre de 3 nm. L’amplitude de l’ondulation a la meˆme valeur que l’e´paisseur du premier
cap. Ce re´sultat montre que le premier cap ne permet pas de prote´ger les BQs puisque
le front de croissance est comple`tement ondule´. Cette ondulation peut s’expliquer par la
relaxation de la couche de premier cap riche en GaInP, induite par le champ de contrainte
ge´ne´re´ par les BQs. L’e´tude par AFM confirme ainsi la validite´ du mode`le propose´ pour
expliquer les importants de´calages de l’e´mission des BQs vers les hautes e´nergies lors de
l’AC sous P2.
L’ensemble des re´sultats de PL et d’AFM montre que le premier cap de Q1,18 ne
prote`ge pas les BQs, meˆme recouvertes, contre l’e´change As/P lors d’un AC sous P2.
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Fig. 4.13 – Images AFM (a), vue en coupe (b) et profil de l’image AFM (c) pour un
e´chantillon de BQs partiellement recouvertes par un premier cap de Q1,18 de 3 nm et un
AC sous P2 de 120 s.
L’AC sous P2 n’est donc pas adapte´ au controˆle de la longueur d’onde d’e´mission des BQs
dans le cadre de la proce´dure DC Q1,18/Q1,18.
Arreˆt de croissance sous As2 et P2
Nous avons e´tudie´ un autre arreˆt de croissance, sous flux mixte d’As2+P2. Le rapport
As/P est choisi e´gal a` celui utilise´ pour la croissance du Q1,18. Les spectres de PL des
e´chantillons ayant des e´paisseurs de premier cap de 4, 3 et 2 nm apre`s un AC sous As2+P2
de 120 s sont pre´sente´s sur la figure 4.14 (a). La position en e´nergie de l’e´mission ainsi
que l’e´volution de la largeur a` mi-hauteur en fonction de l’e´paisseur du premier cap sont
reporte´es sur la figure 4.14 (b). Quand l’e´paisseur du premier cap est diminue´e de 4 a`
2 nm, un de´calage progressif de l’e´nergie d’e´mission des BQs vers les hautes e´nergies est
observe´. On peut noter que ce de´calage est nettement moins important que dans le cas
d’un AC sous P2 seul. La largeur a` mi-hauteur est re´duite de 90 meV pour la re´fe´rence
a` 60 meV, 67 meV et 78 meV pour les e´chantillons avec un premier cap respectivement
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Fig. 4.14 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec des e´paisseurs de premier cap de 4, 3 et 2 nm et un AC sous As2 + P2 de 120 s
(a). La courbe de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon simple cap. Evolution de l’e´nergie
d’e´mission et de la largeur totale a` mi-hauteur (FWHM) en fonction de la hauteur du
premier cap (b)
de 4 nm, 3 et 2 nm. La diminution de la largeur a` mi-hauteur et le de´calage de l’e´mission
vers les hautes e´nergies montrent que la hauteur des BQs est re´duite et que la dispersion
des hauteurs est ame´liore´e par cette proce´dure. Pour atteindre 1,55 µm, la figure 4.14
(b) montre qu’une e´paisseur de premier cap de 2,2 nm est requise. Nous avons ensuite
e´tudie´ l’effet de la dure´e de l’AC sous flux d’As2 + P2 sur le pic de PL des BQs. Les
spectres de PL pour des e´chantillons avec une e´paisseur de premier cap fixe´e a` 2,2 nm et
une dure´e d’AC variant de 30 a` 120 s sont repre´sente´s sur la figure 4.15. Les intensite´s
ne sont pas normalise´es pour permettre la comparaison de l’efficacite´ de PL entre les
e´chantillons. Aucun de´calage significatif de l’e´nergie d’e´mission avec l’augmentation de la
dure´e d’AC sous As2 + P2 n’est observe´. Une dure´e plus longue d’AC n’entraˆıne donc
pas une modification importante des BQs. Par ailleurs, on constate une diminution de
l’intensite´ inte´gre´e de PL pour les dure´es d’AC de 60 et 120 s par rapport a` la plus
courte dure´e d’AC (30 s). Cet effet peut se relier a` une incorporation d’impurete´s lors de
l’AC, qui constituent des centres de recombinaison non radiative. Les diffe´rences observe´es
entre un AC sous P2 seul ou un AC sous As2+P2 peuvent s’expliquer a` l’aide d’un mode`le
qualitatif, pre´sente´ sur la figure 4.16. Lors de l’AC sous As2+P2, la composition de la
couche de Q1,18 de premier cap est suppose´e maintenue, le rapport des flux As/P e´tant
identique a` celui utilise´ pour sa croissance. Au niveau des BQs e´mergentes, l’AC sous As2
+ P2 cre´e un alliage InAsP riche en phosphore par e´change As/P. Cet alliage est contraint
en tension, ce qui favorise la migration des adatomes d’indium vers la surface du Q1,18,
entre les BQs. Ceci donne lieu a` un lissage de la surface et a` une re´duction de la hauteur
des BQs. D’autre part, la couche de Q1,18 n’e´tant pas alte´re´e par l’e´change As/P, elle
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Fig. 4.15 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec un premier cap de 2,2 nm et un dure´e d’AC sous arsenic et phosphore variant de 30
a` 120 s. Les intensite´s de PL ne sont pas normalise´es pour permettre leur comparaison.
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Fig. 4.16 – Mode`le de l’effet de l’AC sous As2 + P2 a` la surface de l’e´chantillon apre`s
croissance du premier cap. Les fle`ches horizontales montrent le sens de migration des
adatomes d’indium. Les autres fle`ches symbolisent les e´changes As/P
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Chapitre 4. Me´thodes de controˆle de la longueur d’onde d’e´mission
prote`ge efficacement les petites BQs comple`tement recouvertes. On peut alors supposer
que la diminution de la hauteur des BQs s’arreˆte lorsqu’elles atteignent une valeur proche
de l’e´paisseur du premier cap de Q1,18, comme dans le cas d’un premier cap d’InP sous
flux de P2. Ce mode`le permet de comprendre pourquoi, au contraire de l’AC sous P2
seul, l’AC sous As2+P2 rend la proce´dure DC Q1,18/Q1,18 efficace pour le controˆle de la
longueur d’onde d’e´mission et la diminution de la dispersion des hauteurs.
Nous avons e´galement caracte´rise´ la morphologie de la surface du premier cap de Q1,18
apre`s un AC sous flux d’As2+P2 par AFM. Les re´sultats sont pre´sente´s sur la figure 4.17.
On observe l’absence de BQs sur la surface. Par contre la morphologie de la couche de
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Fig. 4.17 – Images AFM (a), de´rive´e de l’image (b) et profil (c) pour un e´chantillon de
BQs partiellement recouvertes par un premier cap de Q1,18 de 3 nm et descendu sous flux
d’As2 + P2. Images AFM d’un de´tail de l’image AFM (c), profil (d) et de´rive´e de l’image
(e).
permier cap diffe`re de celle observe´e pour un AC sous P2 seul. En effet, la surface dans ce
cas reste relativement plane, sans ondulation. Ce re´sultat est cohe´rent avec les mesures de
PL ainsi que les hypothe`ses du mode`le propose´. Il se comprend par une protection efficace
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4.3 Proce´dures « Double Cap » Quaternaires
des BQs enterre´es par le premier cap en Q1,18. Le lissage des BQs par un AC sous flux
d’As2+P2 est re´alise´, puis le phe´nome`ne s’arreˆte.
On peut noter ponctuellement sur l’image AFM la pre´sence de quelques de´fauts de
plane´ite´. Le de´tail de cette de´pression est indique´ par un cercle sur la figure 4.17. Sur
les images pre´sentant ce de´tail a` plus fort grossissement (d) et sa de´rive´e (f), on note la
pre´sence d’une protube´rence au centre de la de´pression. Ceci est confirme´ par le trace´ du
profil de l’image suivant une direction (figure 4.17 (e)). Cette morphologie particulie`re
peut s’expliquer par la pre´sence sous la surface de Q1,18 d’une BQ plus volumineuse que
la moyenne. En effet, nous avons vu au chapitre 1 que le recouvrement des BQs de´pend
de leurs dimensions. Une BQ volumineuse ge´ne`re un champ de contrainte important sur
les bords. Cette contrainte peut ralentir le recouvrement de cette zone et entraˆıner la
formation d’une de´pression de la couche de recouvrement au-dessus de la BQ. [148], comme
il est observe´ ici.
4.3.2 Application de la proce´dure DC au Q1,08
Une limitation importante des BQs d’InAs sur Q1,18 pour l’application laser est le
faible confinement des e´lectrons, duˆ a` une faible discontinuite´ de bande de conduction.
Pour pallier cet inconve´nient, nous avons e´tudie´ l’utilisation d’un alliage quaternaire per-
mettant d’avoir une plus grande discontinuite´ de la bande de conduction. Cet alliage de
Ga0.13In0.87As0.285P0.715, e´mettant a` 1,08 µm, sera note´ « Q1,08 ». Nous avons applique´ la
proce´dure DC quaternaire en utilisant, apre`s le premier cap, un AC sous As2 + P2 avec
un rapport As/P identique a` celui utilise´ pour la croissance du Q1,08. Les spectres de PL
des BQs DC Q1,08/Q1,08 avec des e´paisseurs de premier cap de 4, 3 et 2 nm et un AC
sous As2+P2 de 60 s sont pre´sente´s sur la figure 4.18.
Quand l’e´paisseur du premier cap diminue, l’e´mission des BQs se de´cale vers les hautes
e´nergies. La largeur a` mi-hauteur des spectres de PL est diminue´e pour les e´chantillons
DC Q1,08/Q1,08 par rapport a` la re´fe´rence (SC Q1,08). Ces e´volutions sont pratiquement
similaires a` celles observe´es sur la figure 4.14 pour les BQs DC Q1,18/Q1,18 avec un AC
sous As2 + P2 et s’expliquent par les meˆmes me´canismes. Il existe ne´anmoins, une petite
diffe´rence entre les spectres de PL obtenus pour les deux types d’alliages quaternaires.
En effet, le pic de PL de l’e´chantillon de re´fe´rence SC Q1,08 est tre`s proche en e´nergie
de celui des BQs DC Q1,08/Q1,08 pour une e´paisseur de premier cap de 4 nm. Afin de
comprendre l’origine de cette e´mission a` plus haute e´nergie des BQs SC Q1,08 par rapport
a` leur e´quivalent sur Q1,18, nous avons caracte´rise´ des BQs non recouvertes forme´es sur
ces deux alliages par AFM. L’e´tude statistique des images AFM a montre´ que les BQs
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Fig. 4.18 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons avec des e´pais-
seur de premier cap de 4, 3 et 2 nm et un AC sous arsenic et phosphore de 60 s et un
premier cap de Q1,08. La courbe de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon simple cap.
forme´es sur Q1,08 pre´sentent une densite´ (8,7 1010cm−2) plus forte ainsi qu’un diame`tre
(32 nm) et une hauteur re´duits (5,8 nm) par rapport a` celles forme´es sur Q1,18 (densite´
6,3 1010cm−2, diame`tre 37 nm , hauteur 6,4 nm) dans les meˆmes conditions. Ces re´sultats
expliquent l’e´mission a` plus haute e´nergie et la plus faible largeur a` mi-hauteur du pic
de PL des BQs de re´fe´rence. La hauteur de premier cap correspond alors quasiment a` la
hauteur des BQs SC apre`s encapsulation, ce qui explique l’e´mission a` une meˆme e´nergie.
La re´duction de la largeur a` mi-hauteur du pic de PL pour l’e´chantillon DC Q1,08/Q1,08
par rapport a` la re´fe´rence, de 62 a` 50 meV est une de´monstration de l’effet de filtrage
apporte´ par la proce´dure DC. Le tre`s faible de´calage (7 meV) de l’e´mission des BQs DC,
pour une e´paisseur de 4 nm, vers les basses e´nergies de 7 meV par rapport a` la re´fe´rence
est probablement duˆ a` une petite variation des conditions de croissance entre les deux
e´chantillons. On peut noter qu’une valeur de 50 meV pour la largeur totale a` mi-hauteur
est la plus faible obtenue jusqu’ici pour les BQs.
En re´sume´, l’utilisation de la proce´dure DC Q1,08/Q1,08 permet donc le controˆle de
la longueur d’onde d’e´mission et une re´duction de la largeur a` mi-hauteur des spectres de
PL comme dans le cas de la proce´dure DC Q1,18/Q1,18. La plus forte discontinuite´ de
bande existant entre le Q1,08 et l’InAs ainsi que la plus faible largeur a` mi-hauteur des
spectres de PL pour les BQs DC Q1,08/Q1,08 devrait permettre une ame´lioration notable
des performances lasers.
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4.3.3 Application de la proce´dure DC aux BQs « optimise´es »
sur Q1,18 et Q1,08
Dans le chapitre 3, nous avons montre´ l’influence du flux d’As2 sur les dimensions et la
densite´ des BQs. La croissance avec une faible de´bit d’AsH3 conduit a` une augmentation
de la densite´ des BQs, a` de plus petites dimensions et a` une plus faible dispersion en taille.
Les re´sultats sont similaires pour la croissance sur Q1,18 et Q1,08. Il est donc inte´ressant
d’e´tudier l’effet de la proce´dure DC pour ces BQs « optimise´es ». Nous pre´sentons ici
une e´tude de l’influence de l’e´paisseur du premier cap sur les proprie´te´s optiques des BQs
forme´es avec un faible de´bit d’AsH3.
Les e´chantillons sont re´alise´s en suivant la proce´dure de croissance DC, pre´sente´e
pre´ce´demment (figure 4.5). La seule diffe´rence avec la proce´dure DC Q1,18/Q1,18 est
l’utilisation d’un de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM au lieu de 5 SCCM, lors de la croissance
de BQs d’InAs et de l’AC sous As2 de 30 s. Les croissances DC sont re´alise´es pour deux
alliages quaternaires : Q1,18 et Q1,08.
Proce´dure DC Q1,18/Q1,18 pour les BQs optimise´es
La figure 4.19 pre´sente les spectres de PL a` tempe´rature ambiante d’e´chantillons DC
Q1,18/Q1,18 avec des e´paisseurs de premier cap de 4, 2,5 et 2 nm et un AC sous As2+P2
de 60 s.
On constate que l’e´nergie d’e´mission des BQs de re´fe´rence (SC) est de´ja` situe´e a` haute
e´nergie (0,8 eV), sans utilisation de la proce´dure DC. Ceci est duˆ au fait que la croissance
a` faible flux d’As conduit a` de tre`s faibles dimensions pour les BQs, comme nous l’avons
vu au chapitre 3. La re´duction de l’e´paisseur du premier cap de (2,5 et 2 nm) entraˆıne un
de´calage de l’e´nergie d’e´mission vers les hautes e´nergies, comme observe´ pour la proce´dure
DC Q1,18/Q1,18 « standard » (pour des BQs forme´es avec un de´bit d’AsH3 de 5 SCCM).
Ne´anmoins ici, le de´calage vers les hautes e´nergies n’intervient que pour une e´paisseur
de premier cap infe´rieure a` 3 nm. D’autre part, pour les BQs DC avec un premier cap
de 4 nm, la position de l’e´nergie d’e´mission n’est pas modifie´e par rapport a` la re´fe´rence
(0.797 eV) et on n’observe pas de diminution de la largeur a` mi-hauteur du pic de PL.
Ces effets peuvent se comprendre si l’on conside`re que la hauteur effective des BQs apre`s
recouvrement peut eˆtre plus faible que l’e´paisseur du premier cap. En effet, le filtrage
des hauteurs pour les BQs ne peut pas agir dans ce cas car elles sont toutes entie`rement
recouvertes. Au contraire, de`s 2,5 nm d’e´paisseur pour le premier cap, l’effet de filtrage
est visible, par une re´duction de la largeur a` mi-hauteur pour l’e´chantillon DC, pourtant
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Fig. 4.19 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,18/Q1,18
avec des e´paisseurs de premier cap de 4, 2,5 et 2 nm, un AC sous arsenic et phosphore
de 60 s avec un de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM. La courbe de re´fe´rence correspond a` un
e´chantillon simple cap e´galement re´alise´ avec 0,3 SCCM d’AsH3.
pratiquement situe´ a` la meˆme e´nergie que la re´fe´rence. A partir de ces observations, on
peut e´valuer la hauteur moyenne des BQs apre`s l’e´tape de recouvrement (SC) a` 3 nm
environ.
Le re´sultat le plus important concerne la re´duction de la largeur a` mi-hauteur pour
l’e´chantillon DC avec une e´paisseur de premier cap de 2,5 nm. En effet elle est re´duite
a` 47 meV par rapport a` la re´fe´rence (60 meV). Cette valeur est la plus faible obtenue
jusqu’ici pour une e´mission proche de 1,55 µm. Elle re´sulte des avantages combine´s de
l’optimisation du flux d’As2 et de l’utilisation de la proce´dure DC Q1,18/Q1,18.
Proce´dure DC Q1,08/Q1,08 pour les BQs optimise´es
La figure 4.20 pre´sente les spectres de PL a` tempe´rature ambiante d’e´chantillons DC
Q1,08/Q1,08 pour des e´paisseurs de premier cap de 4, 3 et 2 nm, avec un AC sous As2+P2
de 60 s et un faible de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM.
On observe tout d’abord que la position en e´nergie des pics de PL reste quasiment
constante par rapport a` celle de la re´fe´rence pour des e´paisseurs de premier cap comprises
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Fig. 4.20 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des e´chantillons DC Q1,08/Q1,08
avec des e´paisseurs de premier cap de 4, 3 et 2 nm, un AC sous arsenic et phosphore de
60 s et un de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM. La courbe de re´fe´rence correspond a` un e´chantillon
SC e´galement re´alise´ a` bas flux d’As2.
entre 4 et 3 nm. Ensuite, l’e´nergie d’e´mission se de´cale de 70 meV vers les hautes e´nergies
pour un premier cap de 2 nm.
Un le´ger de´calage de 6 meV vers les basses e´nergies est constate´ pour le premier cap
de 4 nm. Pour un premier cap de 3 nm la position du pic de PL est exactement la meˆme
que celle de la re´fe´rence. Par contre une forte diminution de la largeur a` mi hauteur,
de 54 meV pour la re´fe´rence a` 40 meV pour l’e´chantillon d’e´paisseur de premier cap
3 nm est observe´e. Ces re´sultats sont similaires a` ceux obtenus pour la croissance DC
Q1,18/Q1,18 avec le meˆme de´bit d’AsH3. Il existe cependant une diffe´rence majeure du
point de vue des applications. En effet, la largeur a` mi-hauteur du pic de PL des BQs
DC Q1,08/Q1,08, pour un premier cap de 3 nm, est plus faible que celle obtenue a` bas
flux d’As2 en proce´dure DC Q1,18/Q1,18 pour un premier cap de 2,5 nm. Ces valeurs
plus faibles sur Q1,08, s’expliquent par le fait que la croissance des BQs sur cet alliage
quaternaire conduit a` des dimensions et a` une dispersion plus faibles, quel que soit le
de´bit d’AsH3 utilise´, et notamment a` bas flux d’As2. Ces re´sultats ont e´te´ pre´sente´s au
chapitre 3. La croissance de BQs par la proce´dure DC Q1,08 a` faible flux d’As2 permet
d’obtenir la plus faible largeur a` mi-hauteur de l’e´mission de PL, tout en permettant
un controˆle de la longueur d’onde d’e´mission de manie`re similaire aux autres proce´dures
DC quaternaires. Cette proce´dure de croissance optimise´e nous a permis d’obtenir les
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meilleures caracte´ristiques optiques (longueur d’onde d’e´mission a` 1,55 µm, tre`s faible
largeur a` mi-hauteur, forte intensite´ inte´gre´e) pour les BQs re´alise´es dans ce travail.
4.4 Conclusion
Dans ce chapitre nous avons pre´sente´ diffe´rentes proce´dures utilise´es au laboratoire
pour controˆler la longueur d’onde d’e´mission des BQs, base´es sur le phe´nome`ne d’e´change
As/P. La proce´dure DC InP/InP et InP/Q1,18 a e´te´ rappele´e. Ces proce´dures, de part
l’utilisation d’un premier cap en InP n’ont pas permis de re´aliser des structures lasers
e´mettant a` tempe´rature ambiante en pompage e´lectrique.
Dans ce travail, nous avons e´tudie´ une nouvelle proce´dure DC, appele´e «DCQ1,18/Q1,18»,
pour pallier cet inconve´nient. En remplac¸ant l’InP du premier cap par du Q1,18 nous avons
montre´ que l’e´tape d’AC sous flux d’e´le´ments V est primordiale dans le controˆle de la lon-
gueur d’onde d’e´mission des BQs. L’effet de trois parame`tres de croissance (e´paisseur du
premier cap, nature du flux d’e´le´ments V durant l’AC et dure´e de l’AC) sur l’e´nergie
d’e´mission des BQs a e´te´ e´tudie´e. La morphologie de la surface apre`s la croissance du
premier cap a e´te´ caracte´rise´e par AFM. L’AC sous As2 conduit a` un de´calage de l’e´nergie
d’e´mission vers les basses e´nergies. Les ACs sous P2 seul, et As2+P2 conduisent a` un de´ca-
lage de l’e´nergie d’e´mission vers les hautes e´nergies. L’AC sous P2 conduit a` un de´calage
tre`s rapide de l’e´nergie d’e´mission vers les hautes e´nergies. L’e´tude en fonction de la dure´e
d’AC sous P2 a conduit a` la conclusion que le premier cap de Q1,18 ne prote´ge pas les
BQs de l’e´change As/P dans ce cas. Finalement l’AC sous flux mixte As2+P2 induit un
de´calage vers les hautes e´nergies en re´duisant l’e´paisseur du premier cap, de fac¸on com-
parable aux re´sultats obtenus en utilisant de l’InP pour le premier cap. La re´duction de
la hauteur des BQs s’arreˆte apre`s une certaine dure´e d’AC, permettant un controˆle de la
longueur d’onde d’e´mission de fac¸on reproductible. Ces parame`tres expe´rimentaux ont e´te´
optimise´s pour controˆler la longueur d’onde d’e´mission autour de 1,55 µm. Les structures
lasers re´alise´es en employant cette proce´dure DC Q1,18/Q1,18 optimise´e nous ont permis
d’obtenir l’e´mission laser a` tempe´rature ambiante par pompage e´lectrique. Les re´sultats
lasers seront pre´sente´s dans le chapitre 6.
Nous avons propose´ des mode`les qualitatifs des me´canismes mis en jeu lors des diffe´-
rents AC de la proce´dure DC, qui permettent de comprendre les re´sultats expe´rimentaux.
Ces me´canismes font intervenir la diffusion des e´le´ments III, fortement influence´s par le
champ de contrainte, et les e´changes As/P.
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4.4 Conclusion
Enfin la proce´dure DC quaternaire/quaternaire (Q1,18 ou Q1,08) a e´te´ applique´e avec
succe`s au controˆle de la longueur d’onde d’e´mission des BQs re´alise´es avec un fort et un
faible de´bit d’AsH3. Ces derniers re´sultats ont permis l’obtention de tre`s faibles largeurs
de raies de PL. La proce´dure DC Q1,18/Q1,18 avec des BQs re´alise´es a` faible flux a permis
d’ame´liorer fortement les performance des lasers a` BQs. Ces re´sultats seront pre´sente´s au
chapitre 6.
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CHAPITRE 5
Empilements des boˆıtes quantiques
5.1 Introduction
Dans le cadre de l’application laser des BQs, il est ne´cessaire d’avoir un gain modal
maximum. Celui-ci est limite´ d’une part par la dispersion inhomoge`ne des BQs et d’autre
part par le faible recouvrement avec le mode optique dans la cavite´. L’expression du
gain modal (gmod) de´pend de deux parame`tres : le gain mate´riau (gmat) et le facteur de
recouvrement du mode optique (Γ). Son expression est la suivante :
gmod = Γ× gmat (5.1)
Ainsi, l’e´quation 5.1 montre que l’optimisation du facteur Γ est essentielle dans l’e´la-
boration d’une structure laser. Il de´pend essentiellement des parame`tres de la zone de
confinement optique (indice, e´paisseur). Dans le cas des BQs, leurs faibles hauteurs et
diame`tres ainsi qu’un taux de recouvrement de la surface limite´ (≈ 50 %), implique un
facteur de recouvrement faible, de l’ordre de 10−4, soit un ordre de grandeur infe´rieur a`
celui des puits quantiques. En conse´quence, le gain modal d’un laser a` BQs est en ge´ne´ral
faible, de l’ordre de quelques cm−1 pour un plan de BQs [155]. Suivant l’importance des
pertes internes et miroirs, l’e´mission laser sur le niveau fondamental peut eˆtre impossible.
L’e´mission laser se fait alors soit sur des niveaux excite´s de gain plus important ou alors
n’est pas obtenue a` tempe´rature ambiante. L’empilement de plusieurs plans de BQs per-
met de de´passer cette limite en accroˆıssant le nombre de BQs dans la structure. Il est donc
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
essentiel d’e´tudier les proprie´te´s tant structurales qu’optiques des structures a` plusieurs
plans de BQs.
Il existe des nouveaux me´canismes intervenant lors de l’empilement des BQs, par rap-
port a` la croissance d’un seul plan. Nous les rappelons ici brie`vement. Ces me´canismes
font intervenir l’influence du champ de contrainte anisotrope ge´ne´re´ par le plan de BQs
enterre´es. Le champ de contrainte anisotrope se propage a` partir du premier plan de BQs
dans la couche d’espaceur. Ceci cre´e une modulation de l’e´nergie e´lastique a` la surface
du plan suivant et induit la formation pre´fe´rentielle de BQs aligne´es verticalement de
plan en plan [156], [65], [69]. A cause de l’influence du champ de contrainte cre´e´ par les
BQs enterre´es, les dimensions des BQs ont tendance a` augmenter au cours de l’empile-
ment [64], [157], [158]. L’organisation verticale des BQs et l’e´volution des BQs au cours
de l’empilement de´pendent de l’e´paisseur de l’espaceur, de sa composition ainsi que des
caracte´ristiques des BQs (densite´, dimensions, dispersions) du premier plan.
Dans ce chapitre nous pre´senterons d’abord l’e´tude de l’empilement de BQs par la pro-
ce´dure Simple Cap (SC) InP et Double Cap (DC) InP, re´alise´e par RHEED et MET. Nous
pre´senterons ensuite les proprie´te´s optiques des empilements de BQs SC InP, DC InP/InP
et DC InP/Q1,18, afin d’introduire l’e´tude de l’empilement de BQs selon la proce´dure DC
Q1,18/Q1,18 (e´tudie´e au chapitre 4). Les re´sultats obtenus pour les empilements de BQs
re´alise´s a` fort et faible flux d’As2 seront compare´s. Enfin, nous pre´senterons les premiers
re´sultats obtenus dans le cadre de l’e´tude de l’organisation des BQs dans le plan.
5.2 Etude de l’empilement de BQs SC InP et DC
InP/InP
Plusieurs e´quipes ont e´tudie´ l’empilement des BQs dans les syste`mes InAs/GaAs et
Si/Ge par RHEED. Les auteurs observent une diminution de l’EC de transition 2D/3D
au cours de l’empilement [159], [160], [161]. Aucune e´tude, a` notre connaissance, n’a
porte´ sur l’e´tude de l’empilement de BQs d’ InAs/InP(001) ni d’InAs/InP(113)B. Nous
nous sommes donc inte´resse´s a` l’e´volution de l’EC au cours de l’empilement de BQs sur
InP(113)B, selon la proce´dure Simple Cap (SC) et Double Cap (DC).
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5.2 Etude de l’empilement de BQs SC InP et DC InP/InP
5.2.1 Croissance des e´chantillons
Les e´chantillons sont re´alise´s sur InP(113)B uniquement. La tempe´rature de croissance
est calibre´e graˆce a` la fusion d’un bout d’InSb. Elle est fixe´e a` 480◦C pour l’ensemble de
la croissance. La figure 5.1 illustre les se´quences de croissance pour les deux proce´dures
e´tudie´es : SC InP (a) et DC InP/InP (b). Pour permettre une de´termination pre´cise de
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Fig. 5.1 – Se´quences de caches pour les e´chantillons des se´ries d’empilements SC (a) et
DC (b).
l’EC au RHEED, le de´poˆt de 2,1 MC d’InAs est re´alise´ a` une faible vitesse de croissance,
de 0,1MC/s (e´quivalent (001)). L’e´paisseur de l’espaceur d’InP est fixe´e a` 20 nm. Le
diagramme RHEED est enregistre´ en continu sur la dure´e de l’empilement.
5.2.2 Evolution de l’EC au cours de l’empilement SC InP et DC
InP/InP
L’utilisation de la proce´dure SC ou DC conduit a` une e´volution diffe´rente de l’EC
au cours de l’empilement. L’ensemble des re´sultats sont pre´sente´s sur la figure 5.2. La
figure 5.2 (a) illustre l’e´volution de l’intensite´ RHEED sur un spot de diffraction 3D pour
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Fig. 5.2 – Evolution de l’intensite´ RHEED sur un spot de diffraction 3D pour l’empilement
SC (a) et DC (b). Evolution de l’EC en fonction du nombre de plans pour l’empilement
SC et DC InP (c).
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5.2 Etude de l’empilement de BQs SC InP et DC InP/InP
l’empilement SC.On observe une diminution progressive de l’e´paisseur d’InAs de´pose´e ne´-
cessaire pour former les BQs au cours de l’empilement. La figure 5.2 (b) illustre l’e´volution
de l’intensite´ RHEED sur un spot de diffraction 3D pour la proce´dure d’empilement DC.
On observe au contraire de la proce´dure SC, que la transition 2D/3D a lieu quasiment
pour la meˆme e´paisseur pour chaque plan de BQs. La figure 5.2 (c) pre´sente le bilan de
l’e´volution de l’EC au cours de l’empilement pour les deux proce´dures de croissance. On
constate que dans le cas de l’empilement SC l’EC diminue de 1,47 MC pour le premier plan
a` 0.4 MC pour le cinquie`me plan. La quantite´ d’InAs de´pose´e ne´cessaire a` la formation
des BQs se re´duit a` chaque plan empile´. De plus, l’intensite´ inte´gre´e mesure´e par RHEED
de´croˆıt au cours de la croissance. Cette de´croissance de l’intensite´ peut eˆtre associe´e a`
une de´gradation (rugosification) du front de croissance. Pour le sixie`me plan l’intensite´
est trop faible pour permettre une mesure pre´cise de l’EC, ce point ne figure donc pas sur
le graphique. Dans le cas de la proce´dure DC au contraire, l’EC est globalement stable
pour tous les plans. Elle diminue le´ge`rement entre le premier (1,52 MC) et le second plan
(1,39 MC) puis reste constante a` 1,4 MC. La stabilite´ de l’EC pour l’empilement DC
montre qu’a` chaque plan, les BQs se forment dans les meˆmes conditions (meˆme quantite´
d’InAs de´pose´e). Ceci devrait donner lieu a` une stabilite´ des dimensions pour l’ensemble
des plans de BQs.
Dans le cas de la croissance par la proce´dure SC, les BQs sont recouvertes simplement
par un espaceur d’InP apre`s leur formation. La proce´dure de croissance de cet empilement
correspond a` celle utilise´e pour la majorite´ des empilements de BQs dans les syste`mes
InAs/GaAs et Ge/Si. Nous avons vu dans l’introduction du chapitre que l’observation
d’une diminution de l’EC critique est la re`gle pour l’empilement dans ces syste`mes. Nous
pensons donc que l’interpre´tation de nos re´sultats concernant l’empilement SC de BQs
d’InAs/InP(113)B peut se faire graˆce aux meˆmes arguments que ceux avance´s dans les
autres syste`mes de mate´riaux. Les BQs ge´ne`rent un champ de contrainte anisotrope dans
l’espaceur les recouvrant. Cette couche se retrouve alors contrainte en tension au-dessus
des BQs enterre´es. Lors du de´poˆt d’InAs du second plan, la diffusion des adatomes d’in-
dium vers cette zone moins contrainte (pour InAs) est favorise´e car le potentiel chimique
y est plus faible. Cette diffusion pre´fe´rentielle induit une sursaturation locale qui permet
aux nucle´i forme´s d’atteindre le volume critique plus rapidement. Les BQs se forment alors
plus toˆt. La quantite´ d’InAs de´pose´e e´tant constante au cours de l’empilement, les BQs
disposent alors de plus d’InAs pour croˆıtre. Cet effet peut conduire a` l’augmentation des
dimensions des BQs. Le champ de contrainte cre´e´ par les BQs enterre´es de´pend de leur
taille. Une BQ plus grosse ge´ne`re un champ de contrainte plus important, ce qui acce´le`re
la nucle´ation des BQs du plan suivant. Cet effet permet d’expliquer pourquoi l’e´paisseur
critique diminue non seulement entre le premier et second plan mais aussi pour les plans
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
suivants. Un autre phe´nome`ne, propre au syste`me InAs/InP, peut participer a` la dimi-
nution de l’EC au cours de l’empilement : il s’agit de l’e´change P/As. En effet, l’e´change
P/As peut se produire durant le de´poˆt d’InAs a` la surface de la couche tampon d’InP.
Cet e´change As/P est favorise´ aux endroits ou` le champ de contrainte est plus important,
c’est-a`-dire au-dessus des BQs enterre´es. Cet effet peut conduire a` une augmentation de
la quantite´ d’InAs disponible pour la formation de BQs et donc favoriser la nucle´ation
plus rapide des BQs sur ces sites pre´fe´rentiels.
Dans le cas de la croissance par la proce´dure DC, les meˆmes effets sont attendus.
Ne´anmoins, le volume des BQs est fortement re´duit apre`s la formation du premier cap,
et durant l’AC sous P2. Le champ de contrainte ge´ne´re´ par les BQs dans l’espaceur est
alors plus faible que dans le cas de la croissance par la proce´dure SC. D’autre part, la
proce´dure DC permet d’aplanir le front de croissance avant la croissance de l’espaceur de
second cap. Ces deux me´canismes permettent de rendre compte de la stabilite´ de l’EC au
cours de l’empilement par la proce´dure DC.
5.2.3 Etude de l’empilement SC InP et DC InP/InP par MET
Afin de relier l’e´volution de l’EC aux proprie´te´s structurales de la structure com-
ple`te, une e´tude par MET est re´alise´e sur des e´chantillons identiques a` ceux e´tudie´s par
RHEED. Les micrographies MET sont pre´sente´es sur la figure 5.3. Les images montrent
un empilement de quinze plans de BQs d’InAs sur InP(113)B, re´alise´es par la proce´dure
d’encapsulation SC (a) et DC (b), avec un espaceur de 20 nm.
On constate sur les vues d’ensemble plusieurs diffe´rences entre les e´chantillons. Tout
d’abord pour l’empilement en proce´dure SC (figure 5.3 (a)), la structure est fortement de´-
grade´e, avec introduction de de´fauts de`s le troisie`me plan. Au contraire l’empilement DC
reste parfaitement stable sur l’ensemble des 15 plans et ne pre´sente pas de de´fauts. Afin
de comparer l’e´volution des dimensions des BQs au cours de l’empilement SC et DC, des
vues a` plus fort grossissement sont pre´sente´es sur la figure 5.3 (c) et (d). Dans les deux cas
une organisation verticale des BQs est constate´e. La diffe´rence principale entre les deux
e´chantillons concerne les dimensions des BQs. Une augmentation des dimensions late´rales
et verticales est observe´e au cours de l’empilement SC, tandis que les dimensions des BQs
en proce´dure DC restent quasiment identiques. Ces e´volutions sont en parfait accord avec
l’e´tude par RHEED. En effet, pour l’e´chantillon SC, les BQs grossissent de plan a` plan,
ce qui e´tait suppose´ du fait de la diminution de l’EC. Le champ de contrainte duˆ aux
BQs enterre´es est plus important pour chaque nouveau plan empile´. A partir du troisie`me
plan, la de´formation inhomoge`ne de la couche d’encapsulation entraˆıne l’introduction de
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5.2 Etude de l’empilement de BQs SC InP et DC InP/InP
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Fig. 5.3 – Cliche´s MET en coupe selon [33-2] a` 200 kV sur Philips CM20 en champ
sombre (113). Vue d’ensemble (images du haut) et des premiers plans (images du bas) d’un
empilement de quinze plans de BQs re´alise´s en utilisant une proce´dure d’encapsulation SC
(a) et DC InP (b). Les traits sur les images du bas permettent de suivre l’e´volution de la
taille late´rale. Cliche´s re´alise´s par A. Ponchet.
de´fauts, comme constate´ sur la figure 5.3 (b). Une telle de´te´rioration de l’empilement n’est
pas observe´e dans le syste`me InAs/GaAs pour un si faible nombre de plans empile´s [65].
La de´te´rioration rapide de la structure SC pour nos e´chantillons d’InAs/InP(113)B peut
s’expliquer par la faible stabilite´ de la surface (113)B par rapport a` l’orientation (001), du
fait de sa forte densite´ d’e´nergie de surface. Il paraˆıt raisonnable de penser que l’accumu-
lation de l’e´nergie e´lastique due au champ de contrainte puisse favoriser une relaxation de
la surface sous forme d’une ondulation du front de croissance. Cette ondulation est ob-
serve´e couramment lors de la croissance d’alliages contraints, particulie`rement pour une
croissance d’un mate´riau en tension. Cette ondulation peut influer sur la nucle´ation et
conduire a` la formation de BQs tre`s volumineuses, induisant la cre´ation de de´fauts. On
peut noter en effet la formation de dislocations dans les re´gions fortement perturbe´es. Ces
de´fauts entraˆınent une de´gradation importante des proprie´te´s optiques. Dans le cas de
l’empilement DC, la stabilite´ de l’EC montre que la proce´dure DC permet de maintenir
des tailles e´quivalentes pour les BQs de chaque plan et ainsi de supprimer la de´gradation
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
de la structure. L’absence de de´gradation est confirme´e par les bonnes proprie´te´s optiques
des empilements de BQs DC. Nous verrons dans la suite que l’intensite´ de PL inte´gre´e
augmente avec le nombre de plans empile´s.
En conclusion, l’e´tude par RHEED nous a permis de de´terminer l’e´volution de l’EC
de transition 2D/3D au cours de l’empilement de BQs sur InP(113)B. La diminution de
l’EC au cours de l’empilement SC et sa stabilite´ lors d’un empilement DC sont corre´le´es a`
l’e´tude ex situ par MET. Les BQs SC grossissent au cours de l’empilement alors que le DC
permet de conserver des dimensions de BQs semblables pour chaque plan. Le grossissement
des BQs au cours de l’empilement SC donne lieu a` l’introduction de de´fauts structuraux
(dislocations). L’empilement DC permet de conserver une bonne qualite´ structurale.
5.3 Proprie´te´s optiques des empilements DC InP/InP
et InP/Q1,18
L’e´tude de la proce´dure DC re´alise´e pre´ce´demment au laboratoire a permis la maˆıtrise
de la croissance de l’empilement de BQs DC InP/InP et InP/Q1,18 de bonnes qualite´s
structurales et optiques ainsi que le controˆle de la longueur d’onde d’e´mission [143]. Pour
introduire l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 e´tudie´ dans ce travail, nous rappelons
brie`vement les re´sultats marquants de cette e´tude.
5.3.1 Proprie´te´s optiques des empilements de BQs SC et DC
InP/InP
Les spectres de luminescence a` tempe´rature ambiante d’empilements de BQs d’InAs/InP
utilisant la proce´dure SC et DC sont reporte´s sur la figure 5.4. Pour les empilements de
BQs SC on note un de´calage croissant des pics de luminescence vers les basses e´nergies
avec le nombre de plans. Ce de´calage a e´te´ attribue´ a` une augmentation des dimensions
des BQs dans les plans supe´rieurs. Pour six plans de BQs l’e´largissement du pic de PL
et la diminution de l’intensite´ inte´gre´e montre une de´gradation importante par rapport a`
une structure a` 3 plans de BQs. Ces re´sultats sont en accord avec les re´sultats obtenus
par MET (figure 5.3 (a)) et RHEED (figure 5.2 (c)).
Les re´sultats de PL pour les empilements de 3 a` 12 plans de BQs DC InP/InP sont
reporte´s sur les figures 5.4 (b) a` (d). Contrairement a` l’empilement SC, l’e´nergie d’e´mission
ainsi que la largeur a` mi-hauteur du pic de PL restent stables jusqu’a` 6 plans de BQs.
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Fig. 5.4 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des empilements simple cap dans
Q1,18 avec un AC sous P2 de 15 s (a) et sur des empilements DC InP/InP (b). L’espaceur
est de 10 nm. Les figures (c) et (d) pre´sentent l’evolution de l’e´nergie d’e´mission et de la
largeur a` mi-hauteur (FWHM) avec le nombre de plans empile´s pour ces deux proce´dures.
Pour un empilement d’un nombre de plans supe´rieur a` 6, des diffe´rences apparaissent.
A partir du neuvie`me plan l’e´nergie d’e´mission se de´cale vers les basses e´nergies et la
largeur a` mi-hauteur augmente. La structure a` 12 plans a une e´nergie d’e´mission de´cale´e
de 16 meV vers les basses e´nergies, une largeur a` mi-hauteur de 80 meV et une faible
intensite´ inte´gre´e (diminution d’un facteur 6 par rapport a` 1 plan).
Pour les six premiers plans, stables, on peut interpre´ter les re´sultats comme une conse´-
quence de la proce´dure DC. En effet cette proce´dure permet de controˆler la hauteur des
BQs inde´pendamment de leur taille initiale. Ainsi, meˆme si la hauteur des BQs augmente
au cours de l’empilement, apre`s le DC, leur hauteur est fixe´e par l’e´paisseur du premier
cap. Seul le diame`tre est a` meˆme d’eˆtre modifie´. L’e´nergie du maximum du pic de PL varie
alors peu quel que soit le nombre de plans. De plus nous avons montre´ pre´ce´demment que
la proce´dure DC tronque la distribution des tailles de BQs ce qui permet de re´duire la
largeur des pics de PL. Lors de l’empilement, l’effet de la proce´dure DC se re´pe`te pour
chaque plan. La dispersion en hauteur des BQs est alors en moyenne identique pour les
six premiers plans, ce qui se manifeste par l’absence de modification de la largeur de raie
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
quelque soit le nombre de plans. A partir d’un certain nombre de plans ( > 6), la pro-
ce´dure DC ne paraˆıt plus controˆler l’e´nergie d’e´mission. La pre´sence de BQs relaxe´es est
probable, ce qui de´te´riore les proprie´te´s optiques.
5.3.2 Proprie´te´s optiques des empilements de BQs DC InP/Q1,18
Les proprie´te´s optiques des empilements de BQs DC InP/Q1,18 ont aussi e´te´ e´tudie´es.
Les spectres de PL sont pre´sente´s sur la figure 5.5 pour un empilement de 3 et 6 plans
de BQs, avec un espaceur de 10 nm. Les re´sultats sont comparables a` ceux obtenus pour
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Fig. 5.5 – Evolution de l’intensite´ inte´gre´e d’e´chantillons a` 3 et 6 plans de BQs en fonction
de l’e´paisseur de l’espaceur entre les plans.
un DC InP/InP. L’e´nergie d’e´mission se de´cale le´ge`rement vers les basses e´nergies pour
l’e´chantillon a` 6 plans de BQs. La largeur a` mi-hauteur reste quasiment stable au cours de
l’empilement, entre 3 et 6 plans. Pour 6 plans, l’intensite´ inte´gre´e est multiplie´e par 4. Ceci
te´moigne d’une bonne qualite´ structurale de l’empilement. L’utilisation d’un espaceur en
Q1,18 n’entraˆıne donc pas de de´gradation des proprie´te´s optiques des BQs, comme pour
les espaceurs d’InP.
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5.3 Proprie´te´s optiques des empilements DC InP/InP et InP/Q1,18
5.3.3 Influence de l’e´paisseur de l’espaceur
L’influence de l’e´paisseur de l’espaceur d’InP sur les proprie´te´s optiques a e´te´ e´tu-
die´e. Pour les 4 e´paisseurs (5, 10, 20, 30 nm), la proce´dure DC permet de maintenir une
faible largeur a` mi-hauteur et une meˆme e´nergie d’e´mission pour un empilement de 3 et
6 plans de BQs DC InP/InP. La figure 5.6 montre l’e´volution de l’intensite´ inte´gre´e pour
une structure a` 3 plans de BQs en fonction de l’e´paisseur de l’espaceur entre les plans.
L’intensite´ inte´gre´e augmente avec l’e´paisseur de l’espaceur, puis sature pour des e´pais-
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Fig. 5.6 – Evolution de l’intensite´ inte´gre´e a` tempe´rature ambiante d’une structure a` 3
plans de BQs DC InP/InP en fonction de l’e´paisseur de l’espaceur entre les plans.
seurs supe´rieures a` 20 nm. Aux faibles e´paisseurs de l’espaceur, un comportement similaire
a e´te´ observe´ dans le syste`me InAs/GaAs par Xie et coll. [156]. Ces auteurs ont mis en
e´vidence la pre´sence de dislocations qui se forment dans les zones fortement contraintes,
au bord des BQs de grande taille. La densite´ de dislocations augmente avec le nombre
de plans et avec la re´duction de l’e´paisseur de l’espaceur. Ces de´fauts se traduisent par
une diminution de l’intensite´ inte´gre´e. Dans le cas des BQs DC InP/InP, la diminution
de l’intensite´ inte´gre´e de PL pour les faibles e´paisseurs de l’espaceur peut eˆtre e´galement
relie´e a` l’introduction de de´fauts non radiatifs lors de l’empilement. Au vu des re´sultats
pre´sente´s ici, l’e´paisseur de l’espaceur a e´te´ fixe´e a` 20 nm pour les e´chantillons e´tudie´s
dans ce chapitre.
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
5.4 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18
a` flux d’As2 standard
Nous avons montre´ au chapitre 4 que la proce´dure de croissance DC Q1,18/Q1,18
permet de controˆler la longueur d’onde d’e´mission de structures a` un plan de BQs. Lors
de l’empilement de plusieurs plans, l’utilisation de Q1,18 pour le premier cap permet de
ne pas introduire des barrie`res de potentiel, contrairement a` la proce´dure de croissance
DC InP/Q1,18. Nous avons e´tudie´ les proprie´te´s optiques et structurales de l’empilement
des BQs DC Q1,18/Q1,18.
5.4.1 Croissance des e´chantillons
Les re´sultats pre´sente´s ici sont obtenus pour des BQs forme´es avec un flux d’As2
standard (5 SCCM). La figure 5.7 pre´sente les se´quences de croissance des e´chantillons de
cette e´tude. Les arreˆts de croissance sont optimise´s afin de limiter les transitoires de flux,
particulie`rement pour les e´le´ments V.
5.4.2 Proprie´te´s optiques de l’empilement de BQs DC
Q1,18/Q1,18 a` flux d’As2 standard
L’effet de l’empilement de plusieurs plans de BQs DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur
de 20 nm et une e´paisseur de premier cap de 2,2 nm est e´tudie´ par photoluminescence.
La figure 5.8 pre´sente les spectres de PL des e´chantillons ainsi que l’e´volution de l’e´nergie
d’e´mission, de la largeur a` mi-hauteur et de l’intensite´ inte´gre´e. On observe un de´calage
progressif de l’e´nergie d’e´mission vers les basses e´nergies en fonction du nombre de plans
empile´s. Ce de´calage en e´nergie atteint 37 meV pour 6 plans par rapport a` la re´fe´rence
(un plan). La largeur a` mi-hauteur augmente aussi au cours de l’empilement des plans de
BQs, en passant de 59 a` 76 meV. Ces re´sultats, diffe´rents de ceux pre´sente´s pour le DC
InP/InP et InP/Q1,18, peuvent s’interpre´ter par une augmentation des dimensions et de
la dispersion des BQs au cours de l’empilement. L’intensite´ inte´gre´e reste stable entre 1
et 6 plans (figure 5.8 (d)). Ainsi, bien que les dimensions des BQs semblent augmenter
au cours de l’empilement, ce re´sultat montre que la qualite´ optique des structures est
pre´serve´e. Il n’y a pas cre´ation de de´fauts non radiatifs, comme observe´ dans le cas de
l’empilement par la proce´dure SC InP.
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Fig. 5.7 – Se´quences de croissance d’un empilement de N plans de BQs d’InAs DC
Q1,18/Q1,18. Le de´bit d’AsH3 est de 5 SCCM et l’espaceur fait 20 nm.
La proce´dure DC Q1,18/Q1,18 devrait permettre de supprimer l’augmentation des
dimensions des BQs, tout du moins de leurs hauteurs, et donc de controˆler la longueur
d’onde d’e´mission. Cependant le diame`tre est a` meˆme d’eˆtre modifie´. Il est donc possible
que son augmentation au cours de l’empilement conduise a` un de´calage vers les basses
e´nergies. Afin de mieux comprendre les me´canismes qui entraˆınent l’e´volution constate´e
des spectres de PL, nous avons mene´ une e´tude des proprie´te´s structurales des empilements
DC Q1,18/Q1,18 par AFM et MET.
5.4.3 Proprie´te´s structurales des empilements de BQs
DC Q1,18/Q1,18
L’e´tude des proprie´te´s structurales des BQs est re´alise´e graˆce a` des e´chantillons com-
portant un nombre variable de plans encapsule´s, plus un dernier plan non recouvert. Deux
se´ries d’e´chantillons sont re´alise´es. La premie`re se´rie pre´sente un dernier plan de BQs non
recouvertes, descendu a` tempe´rature ambiante sous flux d’As2. La figure 5.9 (a) pre´sente
119
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
     





	




 





     




 
 


 
 
 

  
!
  

 
"

 
 

 
 
# 

     
$
$
$
$
$%


&


 
 

 

 '


 !
 
 




# #% #(


 
 
)*
)*
)*
)*


 
 


 
 
 
"

 
 

 
 
# 
'!

 
 
Fig. 5.8 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des empilements de BQs d’InAs
DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 20 nm et un premier cap de 2,2 nm (a). Evolution
de l’e´nergie d’e´mission en fonction du nombre de plans (b). Evolution de la largeur totale a`
mi-hauteur (FWHM) en fonction du nombre de plans (c). Evolution de l’intensite´ inte´gre´e
en fonction du nombre de plans (d).
les se´quences de croissance de ces e´chantillons. Les plans de BQs d’InAs sont re´alise´s avec
un de´bit d’AsH3 de 5 SCCM et un espaceur de 20 nm. Les structures posse´dant N plans
enterre´s et un plan en surface, non encapsule´, seront de´sormais appele´es « (N+1) ». La
seconde se´rie d’e´chantillons pre´sente N plans de BQs enterre´es, plus un espaceur de Q1,18
(constituant normalement la couche tampon pour le dernier plan de BQs). Les se´quences
de croissance de cette deuxie`me se´rie d’e´chantillons sont reporte´es sur la figure 5.9 (b).
Etude par AFM du dernier plan de BQs non recouvertes
Les images AFM pour un plan (re´fe´rence) et des empilements de 1+1, 2+1 et 5+1
plans sont pre´sente´es sur la figure 5.10. On constate une augmentation progressive des
dimensions des BQs, de`s le second plan. Les images ne montrent pas la pre´sence de tre`s
grosses BQs avant le sixie`me plan. Ceci permet de penser que les BQs relaxe´es plastique-
ment sont en nombre tre`s limite´ pour un empilement de moins de 6 plans. La structure
a` 5+1 plans pre´sente quelques BQs probablement relaxe´es plastiquement. Elle sont beau-
coup plus volumineuses que le reste de la distribution de BQs, mais demeurent ne´anmoins
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Fig. 5.9 – Se´quences de croissance d’empilements de BQs DC Q1,18/Q1,18 avec un
espaceur de 20 nm et un flux d’As2 de 5 SCCM, pour des e´chantillons dont le dernier
plan est non recouvert (a) ou le dernier espaceur est non recouvert (b).
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Fig. 5.10 – Images AFM de 2 x 2 µm2 pour le premier plan (a), le second (b), le troisie`me
(c) et le sixie`me plan non recouvert (d).
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
en tre`s faible densite´ (≈ 4 108cm−2). Une le´ge`re ondulation de la surface de base est obser-
vable a` partir de l’e´chantillon 1+1. Cette ondulation est plus marque´e pour l’e´chantillon
de 5+1 plans. Les grosses BQs sont visiblement place´es sur des de´pressions de la surface
de base. Ces de´pressions constituent probablement des sites de nucle´ation pre´fe´rentielle.
Les principales caracte´ristiques des BQs, obtenus par le traitement statistique des
images AFM, sont reporte´es sur la figure 5.11 en fonction du nombre de plans de BQs.
Entre 1 et 6 plans, la densite´ des BQs de´croˆıt progressivement avec le nombre de plans tan-
dis que la hauteur moyenne des BQs augmente. La densite´ diminue de 6,3 a` 2,5 1010cm−2
et la hauteur augmente de 6,8 a` 11,2 nm. Le diame`tre augmente e´galement (figure 5.11
(b)), passant de 37 nm pour un plan a` 51 nm pour 5+1 plans. Le rapport de forme
D/h diminue entre le premier et second plan puis reste quasiment constant (≈ 4,7). La
forme des BQs est donc modifie´e par l’influence du champ de contrainte anisotrope duˆ au
BQs enterre´es entre le premier et second plan. L’augmentation des dimensions des BQs
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Fig. 5.11 – Evolution de la densite´ et de la hauteur moyenne en fonction du nombre de
plans (a). Evolution du diame`tre moyen et du rapport de forme moyen en fonction du
nombre de plans.
constate´e par AFM confirme l’hypothe`se, e´voque´e pour interpre´ter les spectres de PL,
de l’e´volution des tailles de BQs au cours de l’empilement. La proce´dure DC permettant
normalement de fixer la hauteur des BQs apre`s leur formation, nous avons e´value´ l’effet
de l’augmentation du diame`tre constate´ sur les images AFM au cours de l’empilement sur
l’e´nergie d’e´mission des BQs. Pour cela, nous avons calcule´ l’e´nergie d’e´mission des BQs
avec une hauteur fixe´e a` 3 nm et un diame`tre variable par une me´thode k.p avec une
bande d’e´nergie. La fonction enveloppe est re´solue par diffe´rences finies [162]. Le calcul
montre que l’augmentation du diame`tre de 30 nm (diame`tre moyen des BQs du premier
plan) a` 50 nm (diame`tre mesure´ sur le sixie`me plan) entraˆıne au maximum un de´calage
vers les basses e´nergies de 15 meV. Cette valeur est 2,5 fois plus faible que le de´calage
observe´ expe´rimentalement (37 meV). L’augmentation du diame`tre ne suffit donc pas a`
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5.4 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 a` flux d’As2 standard
expliquer le de´calage vers les basses e´nergies observe´ expe´rimentalement. L’observation
de´taille´e des images AFM nous montre que la surface de base sur laquelle sont forme´es les
BQs pre´sente une ondulation. Cette ondulation pourrait eˆtre responsable d’une e´volution
des dimensions verticales des BQs au cours de l’empilement, malgre´ l’utilisation de la
proce´dure DC. Nous avons donc e´tudie´ par AFM l’e´volution de la surface de l’espaceur
sans BQ au cours de l’empilement.
Evolution de la surface de l’espaceur Q1,18 du dernier plan

 
Fig. 5.12 – Vue en coupe des surfaces a` partir des images AFM de la surface de Q1,18
avant e´pitaxie du second plan (a), troisie`me plan (b), sixie`me plan (d) de BQs.
Les e´chantillons ont e´te´ re´alise´s en laissant nue la surface de Q1,18 de l’espaceur avant
formation du plan (N+1) de BQs. Les se´quences de croissance pour ces e´chantillons sont
reporte´es sur la figure 5.9 (b). La figure 5.12 pre´sente les images AFM de la surface de
l’espaceur au-dessus de 1, 2, 3 et 5 plans de BQs. Le contraste des images est adapte´ pour
permettre la comparaison des morphologies. Les e´chelles de hauteurs sont donc diffe´rentes
pour chaque image. On observe une e´volution de la topographie de la surface au cours
de l’empilement. Une ondulation de la surface du Q1,18 est en effet visible sur les images
AFM. L’amplitude de l’ondulation augmente avec le nombre de plans empile´s. Pour un
nombre de plans important (deuxie`me et cinquie`me espaceur) on note la pre´sence de
fortes de´pressions. L’e´volution du profil de la surface avec un nombre croissant de plan
de BQs enterre´es est reporte´e sur la figure 5.13. La pe´riode des ondulations diminue
progressivement de 1 µm pour le premier espaceur, jusqu’a` 150 nm pour le cinque`me
espaceur. Dans le meˆme temps, l’amplitude de l’ondulation augmente de 1,5 nm a` 20 nm.
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Fig. 5.13 – profil des images AFM des surfaces de l’espaceur en Q1,18.
On peut noter que cette dernie`re valeur correspond a` l’e´paisseur de l’espaceur entre deux
plans de BQs.
Ces re´sultats de´montrent que la croissance de l’espaceur Q1,18 est fortement perturbe´e
par le champ de contrainte inhomoge`ne induit par les BQs enterre´es. Ne´anmoins, l’e´chelle
de la pe´riode (au minimum 150 nm) est nettement plus e´leve´e que les dimensions late´rales
des BQs (< 60 nm). Ce phe´nome`ne ne permet donc pas d’expliquer le de´calage en longueur
d’onde de l’e´nergie d’e´mission des BQs. Cependant, le champ de contrainte inhomoge`ne
devrait e´galement induire une modulation de la surface au-dessus des BQs, avec une
pe´riode similaire a` la taille late´rale des BQs. Cette seconde modulation a` l’e´chelle des
BQs n’a pas pu eˆtre mise en e´vidence par les observations AFM en raison de l’ondulation
importante de la surface a` plus grande e´chelle. Par contre la modulation a` courte e´chelle a
e´te´ mise en e´vidence Xie et coll. [148] dans le syste`me InAs/GaAs. Les auteurs ont utilise´
des marqueurs d’AlGaAs pour permettre de visualiser par MET l’e´volution du front de
croissance au cours du recouvrement des BQs. La figure 5.14 pre´sente l’e´volution obtenue
par les auteurs. On constate que les BQs enterre´es entraˆınent la formation d’une de´pression
de la couche de recouvrement directement au-dessus de leur sommet. Cette de´formation
est toujours visible apre`s la croissance de 20 nm d’espaceur. Ces de´pressions de la surface
au-dessus des BQs constituent des sites de nucle´ation pre´fe´rentielle et peuvent permettre
la formation de BQs de hauteurs importantes. Nous avons sche´matise´ l’effet que peut
avoir cette ondulation sur la position et la taille des BQs du plan supe´rieur. La figure 5.15
montre que les BQs se placent pre´fe´rentiellement dans les creux de l’ondulation. Lors du
recouvrement partiel par le premier cap suivi d’un AC, la hauteur des grosses BQs est
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Fig. 5.14 – Image MET en champ sombre montrant la courbure des marqueurs d’AlGaAs
lors du recouvrement de la BQ (a) et Sche´ma correspondant de l’e´volution du front de
croissance (b). D’apre`s [148].
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Fig. 5.15 – Sche´ma du me´canisme induisant une ondulation de la surface base et permet-
tant de comprendre l’augmentation de la hauteur effective des BQs malgre´ l’utilisation de
la proce´dure DC.
tronque´e. Ne´anmoins la hauteur effective des BQs, qui de´termine l’e´nergie d’e´mission,
de´pend de la profondeur de la de´pression et non plus seulement de l’e´paisseur du premier
cap. Ce me´canisme permet d’expliquer pourquoi l’e´nergie d’e´mission se de´cale vers les
plus faibles e´nergies au cours de l’empilement, malgre´ l’utilisation de la proce´dure DC
Q1,18/Q1,18.
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Etude de l’empilement DC Q1,18/Q1,18 par MET
Afin de comple´ter les re´sultats de PL et d’AFM, des observations par MET ont e´te´
re´alise´es sur un empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18. L’e´chantillon e´tudie´ est une struc-
ture laser avec une zone active constitue´e par 6 plans de BQs re´alise´es par la proce´dure
DC Q1,18/Q1,18. L’e´paisseur du premier cap est fixe´e a` 2,5 nm et l’espaceur a` 20 nm. La
zone active est e´pitaxie´e en suivant les se´quences de croissance pre´sente´es sur la figure 5.9.
Les observations par MET ont e´te´ re´alise´es par A. Ponchet du CEMES de Toulouse. La
figure 5.16 pre´sente la vue d’ensemble et une vue en de´tail des premiers plans de la zone
active du laser. Globalement, l’empilement est stable pour les 6 plans, avec conservation
de la plane´ite´ de la surface des espaceurs. Il y a une bonne corre´lation verticale des BQs,
dont la forme est celle d’une pyramide tronque´e. Aucun de´faut e´tendu n’est observe´. Les
BQs du premier plan ont des dimensions late´rales plus faibles (20 a` 25 nm) que les BQs
des plans suivants. Les dimensions late´rales des BQs pour les 5 plans suivants sont de 25
a` 35 nm. La distance mesure´e entre les plans de BQs est de 21 nm, proche de la valeur
nominale (20 nm). La hauteur des BQs est comprise entre 2 et 3 nm, ce qui correspond a`
la valeur de l’e´paisseur nominale du premier cap (2,5 nm).
Ponctuellement, on peut observer un de´faut de plane´ite´, au niveau du cinquie`me espa-
ceur (partie entoure´e sur la figure 5.16 (a)). La BQ forme´e sur la de´pression de la couche
de Q1,18 du sixie`me plan a des dimensions late´rale et verticale plus importantes que les
autres BQs, ce qui tend a` confirmer l’existence d’une ondulation de la surface a` l’e´chelle
des dimensions des BQs.
L’ensemble de ces observations est en accord avec les re´sultats obtenus par AFM et
PL. Ne´anmoins, on ne constate pas d’ondulation a` grande e´chelle, comme observe´ par
AFM. Cette diffe´rence peut s’expliquer par le fait que les surfaces de Q1,18 recouvertes
ne subissent pas un long AC sous As2, ce qui limite la cine´tique de relaxation.
En conclusion, nous avons e´tudie´ dans cette partie les proprie´te´s optiques et structu-
rales de l’empilement par la proce´dure DC Q1,18/Q1,18. Cette proce´dure permet d’empiler
6 plans sans cre´ation de de´fauts importants (induisant des recombinaisons non radiatives).
L’e´paisseur de l’espaceur permet une bonne organisation verticale des BQs. L’AFM et le
MET ont permis de comprendre l’origine du de´calage de l’e´mission de PL vers les faibles
e´nergies. Celui-ci est duˆ a` l’augmentation des dimensions late´rales mais surtout verticales
des BQs au cours de l’empilement. Cette augmentation des dimensions est lie´e a` l’influence
des champs de contrainte inhomoge`nes cre´e´s par les BQs enterre´es et a` la de´gradation de
la plane´ite´ de la surface de l’espaceur.
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Fig. 5.16 – Micrographie par MET en champ sombre d’un empilement de 6 plans de BQs
DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 20 nm. L’e´paisseur du premier cap est de 2,5 nm.
Vue d’ensemble des 6 plans de BQs (a), et vue du de´tail des premiers plans (b). Les traits
verticaux sont un guide pour suivre l’ordre vertical des BQs, le cercle montre une zone ou
la plane´ite´ de la surface est de´grade´e.
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
L’augmentation des dimensions des BQs au cours de l’empilement est ne´faste pour le
controˆle de la longueur d’onde d’e´mission a` 1,55 µm. Pour pallier ce proble`me, on peut
envisager plusieurs solutions. Tout d’abord, une re´duction de l’e´paisseur du premier cap
pour tous les plans, ou graduellement au cours de l’empilement, permettrait de de´caler
l’e´mission de la structure vers une plus haute e´nergie. Une autre me´thode consiste a`
augmenter l’e´paisseur de l’espaceur afin de diminuer l’influence du champ de contrainte
des BQs et obtenir un meilleur lissage de la surface. Cette me´thode permettrait de re´duire
le de´calage de l’e´nergie d’e´mission en limitant l’augmentation des dimensions des BQs de
plan a` plan. Par contre ces deux me´thodes ne permettent pas de diminuer la dispersion
des dimensions de l’ensemble des BQs. Or pour l’application laser, la largeur a` mi-hauteur
du pic de PL doit eˆtre la plus faible possible.
5.5 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18
a` faible flux d’As2
Dans le chapitre 3, nous avons montre´ que la diminution du flux d’As2 conduit a` une
augmentation de la densite´ ainsi qu’a` une diminution des dimensions et de la dispersion
en taille des BQs. Il paraˆıt donc inte´ressant d’e´tudier l’e´volution lors de l’empilement des
BQs optimise´es.
Pour les caracte´risations par AFM, la structure (N+1) est utilise´e (N plans enterre´s
et dernier plan non recouvert). La figure 5.17 pre´sente les se´quences de croissance des
empilements de (N+1) plans de BQs d’InAs DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur d’e´paisseur
20 nm et un faible flux d’As2 (0,3 SCCM).
Une seule voie d’AsH3 (voie 2) est ici utilise´e pour la croissance du Q1,18 et des BQs.
Le de´bit d’AsH3 en voie 2 est de 0,42 pour la croissance du Q1,18 et de 0,3 SCCM pour
la croissance des BQs. Les deux de´bits sont diffe´rencie´s sur le sche´ma par deux teintes
de traits. Les ACs sous flux d’e´le´ment(s) V sont choisis pour permettre de limiter les
transitoires de flux. Les e´chantillons re´alise´s spe´cifiquement pour les caracte´risations par
PL comprennent uniquement des plans de BQs enterre´es. La structure des e´chantillons est
termine´e par une couche d’InP pour limiter les recombinaisons non radiatives de surface.
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Fig. 5.17 – Se´quences de croissance des empilements de BQs d’InAs avec un de´bit d’AsH3
de 0,3 SCCM et un espaceur de 20 nm. Ces structures (N+1) se composent de N plans
enterre´s et d’un plan non recouvert.
5.5.1 Etude du dernier plan non recouvert
La figure 5.18 pre´sente les images AFM des derniers plans non encapsule´s pour un
empilement de 0+1, 2+1, 5+1, 8+1 et 11+1 plans de BQs DC Q1,18 a` faible flux d’As2.
Tout d’abord, on constate qu’il est possible d’empiler au moins 12 plans de BQs sans
de´te´rioration majeure de la plane´ite´ de la couche d’espaceur Q1,18, contrairement aux
BQs re´alise´es avec le flux d’As2 « standard » de 5 SCCM. La densite´ des BQs diminue
quand le nombre de plans augmente, mais reste e´leve´e (> 3 1010cm−2). Les dimensions
des BQs augmentent au cours de l’empilement, ne´anmoins, il n’y a pas formation de BQs
relaxe´es plastiquement et la surface de l’espaceur en Q1,18 semble exempte de de´fauts.
On peut distinguer aise´ment sur les images AFM une organisation des BQs qui s’ame´liore
progressivement a` partir du troisie`me plan jusqu’a` devenir excellente a` partir de 6 plans
de BQs. Ces re´sultats seront discute´s ulte´rieurement dans ce chapitre.
Le traitement statistique des images AFM nous permet de quantifier les e´volutions
de la densite´ et des dimensions des BQs au cours de l’empilement. La figure 5.19 re´sume
l’ensemble des re´sultats du traitement des images, en fonction du nombre de plans empile´s.
On observe une diminution de la densite´ des BQs au cours de l’empilement (figure 5.19
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Fig. 5.18 – Images AFM des derniers plans d’un empilement de 0+1, 2+1, 5+1, 8+1
et 11+1 plans de BQs d’InAs DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 20 nm a` faible flux
d’arsenic.
(a)). Elle passe de 9,2 a` 3,6 1010cm−2 entre le premier et le douzie`me plan de BQs. Le
rapport entre la densite´ des BQs du sixie`me plan et du premier plan est de 1,5 a` faible flux
et d’As2, contre 2,5 a` fort flux d’As2. La densite´ diminue moins vite en fonction du nombre
de plans a` faible flux d’As2. Ceci constitue une ame´lioration importante par rapport a` la
croissance des BQs a` de´bit d’AsH3 e´leve´. D’autre part, on voit sur la figure 5.19 (b) que
le diame`tre moyen reste quasiment constant pour les 3 premiers plans de BQs. A partir
de 6 plans de BQs, il augmente progressivement avec le nombre de plans. La hauteur
moyenne augmente progressivement de`s les premiers plans, puis diminue le´ge`rement a`
partir du sixie`me plan de BQs (figure 5.19 (c)). La stabilite´ du diame`tre sur les premiers
plans est importante pour les proprie´te´s optiques, car elle permet de penser que les BQs
des trois premiers plans sont e´quivalentes et e´mettront alors a` la meˆme longueur d’onde.
L’augmentation de la hauteur pour ces premiers plans ne devrait pas avoir d’impact
majeur sur les proprie´te´s optiques, graˆce a` l’utilisation de la proce´dure DC qui fixe la
hauteur des BQs lors de leur recouvrement. Le diame`tre augmente entre le sixie`me et
douzie`me plan, ce qui peut conduire a` une diminution du confinement e´lectronique et
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Fig. 5.19 – Evolution de la densite´ de BQs (a), du diame`tre moyen (b), de la hauteur
(c) et du rapport Diame`tre moyen /hauteur moyenne (D/h) (d) avec le nombre de plans
empile´s.
donc a` un de´calage de l’e´mission vers les faibles e´nergies. Ne´anmoins, il faut rappeler
que dans le cas de nos BQs, l’effet du diame`tre sur la se´paration des niveaux d’e´nergie
fondamentaux est au second ordre par rapport a` la hauteur.
L’ensemble des re´sultats obtenus par AFM montre une tre`s nette ame´lioration des
proprie´te´s structurales de l’empilement DC Q1,18/Q1,18 de BQs forme´es a` faible flux
d’As2 aussi bien par rapport a` l’empilement DC Q1,18/Q1,18 que DC InP/InP a` fort
flux d’As2. L’ame´lioration de la stabilite´ de l’empilement, de la densite´ de BQs et de la
dispersion des dimensions peut s’interpre´ter en conside´rant les caracte´ristiques du premier
plan de BQs. Nous avons vu au chapitre 3 que la densite´ des BQs ainsi que la dispersion
des dimensions sont bien meilleures a` faible flux d’As2 qu’a` fort flux d’As2. Cet ensemble
de BQs plus uniformes et de dimensions re´duites va ge´ne´rer un champ de contrainte dans
l’espaceur de Q1,18 lui-meˆme plus uniforme. Ainsi, la modulation du champ de contrainte
a` la surface de l’espaceur sera plus re´gulie`re, ce qui permet une nucle´ation plus homoge`ne
des BQs. Cet effet, couple´ a` l’organisation verticale des BQs entre chaque plan conduit a`
une faible dispersion des dimensions des BQs et a` leur organisation spatiale dans le plan
lors de l’empilement.
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5.5.2 Proprie´te´s optiques des empilements de BQs DC Q1,18/Q1,18
a` faible flux d’As2
L’e´volution des proprie´te´s optiques de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 avec un
faible flux d’As2 a e´te´ e´tudie´e par PL a` tempe´rature ambiante. L’e´paisseur de l’espaceur
est fixe´e a` 20 nm, le premier cap a` 2,5 nm et le de´bit d’AsH3 a` 0,3 SCCM. La figure 5.20
pre´sente les spectres de PL des e´chantillons (a) ainsi que l’e´volution de l’e´nergie d’e´mission,
de la largeur a` mi-hauteur (FWHM) (b) et de l’intensite´ inte´gre´e pour un empilement de
1, 2, 3 et 6 plans de BQs. Les re´sultats de ces mesures de PL sont compare´s a` ceux obtenus
pour la meˆme proce´dure de croissance DC Q1,18/Q1,18 a` fort flux d’As2, e´tudie´e dans une
partie pre´ce´dente de ce chapitre (figure 5.8). On observe une relative stabilite´ de l’e´nergie
0.7 0.8 0.9 1.0
0.0
0.5
1.0 36
1
 
 
I n
t e
n
s i
t é
 
d e
 
P L
 
( e V
)
E (eV)
 1 plan
 2 plans
 3 plans
 6 plans
2
1 2 3 4 5 6
0,76
0,78
0,80
0,82
 
P o
s i
t i o
n
 
e n
 
E n
e r
g i
e  
( e V
)
Nombre de plans
1 2 3 4 5 6
40
45
50
55
60
 
 
L a
r g
e u
r  
à  
m
i - h
a u
t e
u
r  
( m
e V
)
Nombre de plans
1 2 3 4 5 6
180
200
220
240
260
280
300
 
I n
t e
n
s i
t é
 
i n
t é
g r
é e
 
( u
n
i t é
s  
a r
b .
)
Nombre de plans
 
 
Fig. 5.20 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des empilements de BQs d’InAs
DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 20 nm, et un premier cap de 2,5 nm, et un de´bit
d’AsH3 de 0,3 SCCM (a). Evolution de l’e´nergie d’e´mission (b), de la largeur a` mi-hauteur
(c) et de l’intensite´ inte´gre´e (d) en fonction du nombre de plans.
d’e´mission entre 1 et 3 plans de BQs. L’e´nergie d’e´mission de la structure a` 3 plans de BQs
est de´cale´ de 10 meV vers les hautes e´nergies, mais cet e´cart est attribue´ a` une variation
de la tempe´rature de croissance pour cet e´chantillon. Le pic de PL associe´ aux 6 plans de
BQs est de´cale´ vers les basses e´nergies. Le de´calage par rapport a` la structure a` 1 plan
de BQs est de 25 meV. Il est associe´ a` une augmentation des dimensions des BQs. Ce
de´calage est plus faible que dans le cas d’un empilement DC Q1,18/Q1,18 avec un fort
132
te
l-0
00
11
18
6,
 v
er
sio
n 
1 
- 1
2 
De
c 
20
05
5.5 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2
flux d’As2 (37 meV). La largeur a` mi-hauteur augmente le´ge`rement entre 1 et 3 plans
puis se stabilise. L’augmentation est plus faible (7 meV) en comparaison de l’empilement
a` fort flux d’As2 (17 meV). D’autre part, on peut noter que malgre´ l’augmentation, la
largeur a` mi-hauteur des structures a` faible flux d’As2 reste toujours infe´rieure a` celle des
structures a` fort flux d’As2. Ainsi pour 6 plans de BQs, la largeur a` mi-hauteur est de
52 meV pour 0,3 SCCM et de 76 meV pour 5 SCCM d’AsH3. Enfin, l’intensite´ inte´gre´e
augmente avec le nombre de plans de BQs entre 1 et 6 plans. Le rapport entre l’intensite´
inte´gre´e de la structure a` 6 plans de BQs par rapport a` celle a` 1 plan de BQs est de
1,6. Ce comportement te´moigne de la bonne qualite´ structurale de l’empilement a` faible
flux d’As2 et du faible nombre de de´fauts conduisant a` des recombinaisons non radiatives.
Cette augmentation de l’intensite´ inte´gre´e n’est pas observe´e pour l’empilement a` fort flux
d’As2, ou` l’intensite´ inte´gre´e reste stable entre 1 et 6 plans de BQs.
En re´sume´, les proprie´te´s optiques des empilements DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux
de´bit d’AsH3 (0,3 SCCM) sont meilleures a` plusieurs points de vue, en comparaison avec
l’empilement a` de´bit d’AsH3 « standard » (5 SCCM) :
1. Le de´calage vers les basses e´nergies intervient plus tard (sixie`me plan), et est moins
prononce´.
2. La largeur a` mi-hauteur reste proche de 50 meV et son augmentation au cours de
l’empilement est deux fois plus faible que pour l’empilement a` fort flux d’As2.
3. L’intensite´ inte´gre´e est multiplie´e par un facteur 1,6 alors qu’elle n’augmente pas
pour l’empilement a` fort flux d’As2.
Ces re´sultats sont tre`s probablement dus a` l’ame´lioration des proprie´te´s structurales des
empilements de BQs, telle qu’a pu le montrer l’e´tude par AFM dans la partie pre´ce´dente
de ce chapitre. Ne´anmoins, la proce´dure DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux n’a pas totalement
supprime´ le de´calage vers les basses e´nergies de l’e´mission de PL entre 1 et 6 plans de BQs.
Nous avons donc re´alise´ un empilement suivant la meˆme proce´dure, mais avec un espaceur
dont l’e´paisseur a e´te´ double´e par rapport a` cette premie`re se´rie d’e´chantillons. Les mesures
de PL ont e´te´ re´alise´es sur des e´chantillons (N+1), car leurs proprie´te´s optiques e´taient tre`s
correctes, malgre´ la pre´sence d’un plan de BQs non recouvertes et l’abscence de barrie`re
d’InP a` la surface. Les spectres de luminescence sont pre´sente´s sur la figure 5.21 pour les
empilements de 2+1 et 5+1 plans de BQs. On constate dans ce cas que l’e´nergie d’e´mission
reste stable autour de 1,55 µm. La largeur a` mi-hauteur augmente le´ge`rement entre les
deux structures (7 meV) et l’intensite´ inte´gre´e est multiplie´e par 2,5 pour l’empilement
de 5+1 plans par rapport a` 2+1 plans.
L’ame´lioration apporte´e par une augmentation de l’e´paisseur de l’espaceur concerne
deux points : premie`rement, une stabilite´ de l’e´nergie d’e´mission, deuxie`mement une aug-
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Fig. 5.21 – Spectres de PL a` tempe´rature ambiante pour des empilements (N+1) de BQs
d’InAs DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 40 nm, et un premier cap de 2,5 nm, et un
de´bit d’AsH3 de 0,3 SCCM (a).
mentation de l’intensite´ inte´gre´e plus forte entre 2 et 5 plans de BQs. Ces effets peuvent
s’expliquer par une diminution de l’influence du champ de contrainte, graˆce a` l’utilisation
d’un espaceur plus e´pais.
Organisation des BQs a` deux dimensions
Nous avons re´alise´ le traitement par transforme´e de Fourier (2D FFT) et par auto-
corre´lation des images AFM de la figure 5.18. Les deux types d’images ainsi obtenues
sont repre´sente´es sur la figure 5.22 en fonction du nombre de plans. Ces deux traitements
mettent en e´vidence l’e´volution de l’organisation late´rale en fonction du nombre de plans
de BQs. Pour un plan, le spectre obtenu par 2D-FFT pre´sente une tache diffuse qui montre
que l’organisation est peu marque´e. L’allongement de la tache suivant la direction [1-10]
traduit une anisotropie de la forme des BQs avec un allongement dans la direction [33-2].
Ce re´sultat est cohe´rent avec la forme des BQs d’InAs/InP (113)B de´termine´e par D.
Lacombe et coll. [163], [164] par des e´tudes MET en haute re´solution. Sur l’image de l’au-
tocorre´lation nous pouvons distinguer la pre´sence de 4 satellites de part et d’autre du pic
central qui re´ve`lent un de´but d’organisation a` courte distance. A partir du troisie`me plan
de BQs, l’organisation devient marque´e. Quatre lobes de surintensite´ sont alors visibles
sur l’image de 2D-FFT et une modulation du contraste de l’image d’autocorre´lation sug-
ge`re que l’organisation des BQs existe a` plus longue distance. Pour un nombre croissant
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Fig. 5.22 – Images de 2D-FFT, d’autocorre´lation et mesures des distances entre lobes,
selon les directions indique´s sur les images, a` partir d’images AFM de 2 x 2 µm2 et en
fonction du nombre de plans.
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
de plans on constate sur l’image de 2D FFT une structuration de plus en plus marque´e
des lobes qui de´montre une ame´lioration de l’organisation. Les lobes de surintensite´ sont
place´s suivant deux axes qui correspondent aux directions suivant lesquelles les BQs s’or-
ganisent. On retrouve sur l’image d’autocorre´lation une organisation des pics satellites
suivant ces deux directions. Elles forment un angle de 84◦ entre elles. Les deux directions
perpendiculaires [1-10] et [33-2] sont les bissectrices des angles forme´s par ces droites. Les
deux directions d’organisation font un angle de 42◦ et 48◦ respectivement avec les direc-
tions [1-1 0] et [33-2]. Pour 6 plans de BQs empile´s, l’ordre en surface devient excellent.
L’organisation a` longue distance se traduit sur l’image d’autocorre´lation par une ondula-
tion pe´riodique sur toute la dimension de l’image. A partir de 9 plans, le contraste des
images de 2D-FFT et d’autocorre´lation diminue et une ondulation de grande pe´riode ap-
paraˆıt sur l’image d’autocorre´lation. Cette modulation supple´mentaire correspond a` une
ondulation de la surface de Q1,18 sous les BQs. Elle est probablement a` l’origine de la
de´gradation du contraste constate´ pour 9 et 12 plans de BQs, inde´pendamment de leur
degre´ d’organisation.
Cette organisation suivant ces directions a de´ja` e´te´ observe´e pour un plan de BQs
InAsP forme´es par simple e´change As/P sur InP(113)B [139]. Les directions d’organisation
correspondent, comme nous l’avons vu au chapitre 3, a` la projection des directions [100]
et [010] dans le plan (113). Ce sont les directions de de´formation facile pour une structure
cristalline zinc blende. Ces directions peuvent eˆtre relie´es a` l’anisotropie du module de
Young comme le montre la figure 3.20 du chapitre 3. Le minimum du module de Young
apparaˆıt suivant des directions faisant un angle de 48◦ par rapport a` [33-1] et 42◦ par
rapport a` [1-10]. Cette faible valeur du module de Young entraˆıne aux alentours d’une
BQ de´ja` forme´e une relaxation plus importante vers le parame`tre de maille d’InAs qui
favorise la formation de BQs voisines suivant ces deux directions.
A partir des images de 2D FFT et d’autocorre´lation, il est possible de de´terminer la
distance entre les lobes afin de remonter a` la distance moyenne entre les BQs selon les
deux directions d’organisation. Les distances mesure´es suivant les deux directions sont tre`s
proches. Les re´sultats sont pre´sente´s a` droite sur la figure 5.22 sous forme de tableaux.
Bien que les distances mesure´es soient plus pre´cises sur les images d’autocorre´lation, nous
avons quand meˆme fait figurer le re´sultat des mesures sur les images de 2D-FFT pour
ve´rification. On peut remarquer une augmentation de la distance moyenne entre BQs avec
le nombre de plans. La distance moyenne inter-BQ ainsi de´termine´e passe de 33,6 nm pour
le premier plan a` 56,4 nm pour 12 plans de BQs. Nous avons vu d’autre part que cette
augmentation de la distance s’accompagne d’une augmentation des dimensions des BQs.
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5.5 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2
Afin d’obtenir des informations plus quantitatives a` partir des images d’autocorre´la-
tion, des vues en profil de ces images selon une des directions d’organisation sont pre´sente´es
sur la figure 5.23 pour 1, 6 et 12 plans de BQs.
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Fig. 5.23 – Vues de profil des images d’autocorre´lation a` partir des images pre´sente´es sur
la figure 5.22 pour 1, 6 et 12 plans. Les courbes sont normalise´es par rapport a` la valeur
au pic pour les 3 images. L’image (a) montre une vue centre´e autour du pic central tandis
que l’image (b) montre une vue de l’ensemble de l’image d’autocorre´lation.
Sur la figure 5.23 (a), centre´e autour du pic central, on observe la pre´sence des premiers
satellites pour l’ensemble de l’empilement (1, 6 ,12). Les intensite´s relatives et leurs lar-
geurs augmentent avec le nombre de plans. Ces e´volutions sont attribue´es respectivement
a` une ame´lioration de l’organisation dans le plan et a` une augmentation des dimensions
des BQs. Le de´placement du maximum des 2 satellites principaux par rapport au pic cen-
tral traduit une augmentation de la distance moyenne entre plus proches voisins avec le
nombre de plans. D’autre part, on peut remarquer la pre´sence d’une ondulation pe´riodique
tre`s nette pour 6 plans de BQs. Ceci confirme l’observation de la figure pre´ce´dente (5.18) :
l’organisation semble plus marque´e pour 6 plans que pour 1 plan avec un ordre a` longue
distance. L’ondulation est aussi pre´sente pour 12 plans de BQs, mais elle apparaˆıt moins
nette. L’image 5.23 (b) montre la pre´sence d’une seconde ondulation pour 12 plans de
BQs. La pe´riode, indique´e sur la figure, est d’environ 700 nm. Il s’agit de l’ondulation de
la surface sur laquelle sont forme´es les BQs. Nous avons de´ja` observe´ une telle ondulation
dans ce chapitre pour un empilement DC Q1,18/Q1,18 a` fort flux d’As2. Cette ondulation
peut eˆtre attribue´e a` une relaxation e´lastique du quaternaire Q1,18 de l’espaceur qui est
contraint en tension en raison de la de´formation de la maille ge´ne´re´e par les BQs enterre´es.
Cette relaxation 3D peut eˆtre favorise´e par le grossissement des BQs qui se traduit par
une de´formation plus importante et une augmentation de l’e´nergie e´lastique emmagasine´e
au niveau de l’espaceur. L’ondulation de la surface peut eˆtre pre´sente pour les surfaces a`
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Chapitre 5. Empilements des boˆıtes quantiques
3 et 6 plans avec une faible amplitude qui ne permet pas de faire ressortir un contraste
suffisant sur l’image d’autocorre´lation. On peut alors interpre´ter la baisse du contraste
des images d’autocorre´lation a` partir de 9 plans de BQs non pas par une de´gradation de
l’organisation dans le plan, mais plutoˆt par la co-existence de deux pe´riodicite´s diffe´rentes
sur les images d’autocorre´lation.
Nous avons effectue´ le meˆme traitement sur des empilements de 1, 3 et 6 plans de BQs
DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2 en fonction de l’e´paisseur de l’espaceur. La figure 5.24
pre´sente le bilan de l’e´volution de la distance moyenne entre BQs suivant les directions
d’organisation en fonction du nombre de plans pour des e´paisseurs d’espaceur de 10, 20
et 40 nm. On observe une augmentation de la distance entre les BQs quelle que soit
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Fig. 5.24 – Distance moyenne entre les BQs en fonction du nombre de plans de BQs DC
Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 10, 20 et 40 nm et un faible flux d’As2.
l’e´paisseur de l’espaceur. L’augmentation est plus rapide pour des espaceurs d’e´paisseur
plus faible.
Ces premiers re´sultats laissent a` penser que cette e´volution est relie´e a` l’e´volution du
champ de contrainte ge´ne´re´ par les BQs dont les dimensions augmentent diffe´remment
pour les trois espaceurs e´tudie´s. En effet, l’augmentation des dimensions des BQs au
cours de l’empilement entraˆıne l’augmentation du champ de contrainte ge´ne´re´ a` chaque
plan empile´. Ceci peut expliquer une se´paration late´rale de plus en plus importante des
positions des minima du potentiel chimique, et donc, des sites de nucle´ation pre´fe´rentiels
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5.5 Etude de l’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2
a` la surface des espaceurs. D’autre part, ce me´canisme est compatible avec les variations
des distances observe´es en fonction de l’e´paisseur de l’espaceur. L’influence du champ de
contrainte a` la surface du plan suivant est d’autant plus forte que l’e´paisseur de l’espaceur
est faible. Enfin, les dimensions des BQs augmentent aussi plus vite pour les faibles valeurs
d’espaceur. Ces premiers re´sultats obtenus au laboratoire ne mettent pas en e´vidence une
autolimitation des dimensions des BQs et de la distance moyenne entre celles-ci, comme
cela a e´te´ observe´ pour les empilements de plans de BQs [165] ou InAs/GaAs [166]. Ceci
peut s’expliquer par le faible nombre de plans empile´s dans notre cas.
Enfin, nous pre´sentons sur la figure 5.25 la meilleure organisation dans le plan obte-
nue au cours de ce travail. Ce re´sultat a e´te´ obtenu pour une structure de 5+1 plans de

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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Fig. 5.25 – Image AFM de 0,5x 0,5 µm2 d’un empilement de 5+1 plans de BQs DC
Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 40 nm et un faible flux d’As2.
BQs DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2 avec un espaceur d’e´paisseur 40 nm. Pour cet
e´chantillon, la densite´ de BQs atteint 6,5 1010cm−2, le diame`tre est faible (25,4 nm). La
distance moyenne entre les BQs est e´value´e a` 41 nm. L’image d’autocorre´lation corres-
pondante ainsi que le profil selon une des directions d’organisation sont reporte´s sur la
figure 5.26. On constate que l’ensemble de la surface de 0,5 x 0,5 µm2 est structure´ avec
une organisation re´gulie`re sous la forme d’un re´seau quasiment carre´. La forme des pics sa-
tellites sur l’image d’autocorre´lation refle`te ici la forme allonge´e des BQs dans la direction
[33-2]. Ce re´sultat montre que l’augmentation de l’espaceur a` 40 nm induit une meilleure
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Fig. 5.26 – Image d’autocorre´lation de 0,5x 0,5 µm2 d’un empilement de 5+1 plans de
BQs DC Q1,18/Q1,18 avec un espaceur de 40 nm et un faible flux d’As2 et profil selon
une des directions d’organisation spatiale.
organisation spatiale. Cela peut paraˆıtre surprenant en comparaison du syste`me GaAs ou`
la corre´lation verticale est fortement re´duite pour des e´paisseurs d’espaceur supe´rieures a`
30 nm [167]. Cet effet du champ de contrainte a` plus longue e´chelle peut provenir d’une
modulation de composition du Q1,18 entre les plans. Cette modulation de composition
retarde la de´croissance du champ de contrainte lorsque l’e´paisseur de l’espaceur augmente.
Sans doute existe-t-il une valeur optimale de l’espaceur donnant la meilleure organisation
spatiale. Cette valeur est difficile a` de´terminer sans une mode´lisation plus comple`te qui
rende compte des phe´nome`nes d’interfe´rence des champs de contrainte ge´ne´re´s par les
BQs au niveau du front de croissance.
Une e´tude de´taille´e de l’organisation dans le plan devra eˆtre mene´e afin de pouvoir
proposer les me´canismes re´ellement a` l’œuvre dans cette e´volution. Notamment, la carac-
te´risation par MET et diffraction de rayons X de structures pre´sentant un nombre de plans
empile´s plus e´leve´ permettrait de mieux comprendre ces phe´nome`nes. Ainsi il serait pos-
sible de de´terminer les conditions expe´rimentales conduisant a` la meilleure organisation
spatiale des BQs InAs/Q1,18/InP(113)B.
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5.6 Conclusion
En conclusion, nous avons vu que les proprie´te´s optiques confirment les ame´liorations
structurales de l’empilement apporte´es par l’utilisation de la proce´dure DC Q1,18/Q1,18
avec un faible flux d’As2. Si l’e´paisseur de l’espaceur est augmente´e de 20 a` 40 nm, le
controˆle de la longueur d’onde d’e´mission des BQs est assure´ par la proce´dure DC jusqu’au
sixie`me plan de BQs. Les largeurs a` mi-hauteur des spectres de PL restent alors beaucoup
plus faibles au cours de l’empilement que dans le cas de la proce´dure DC Q1,18/Q1,18
avec un de´bit d’AsH3 standard de 5 SCCM. Comme ces e´chantillons ont presque la meˆme
structure que les lasers, a` l’exception du guide optique en Q1,18 et des dopages, ces
re´sultats sont tre`s prometteurs pour les applications laser.
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CHAPITRE 6
Lasers
6.1 Introduction
Dans ce chapitre nous pre´sentons brie`vement les re´sultats des lasers re´alise´s en paralle`le
aux e´tudes de croissance, au laboratoire. Les diffe´rentes optimisations de la croissance
des BQs ont permis une constante ame´lioration des performances de ces lasers. Nous
pre´senterons les diffe´rentes structures re´alise´es dans un ordre chronologique afin de mettre
en lumie`re les faits expe´rimentaux qui nous ont conduits a` orienter nos e´tudes de croissance
durant ce travail. Cette pre´sentation ne tente pas de de´crire en de´tail les lasers, qui sont
plutoˆt conside´re´s ici comme des de´monstrateurs de l’ame´lioration de la croissance des
BQs. Nous pre´senterons tout d’abord les lasers DC InP/Q1,18, puis les structures DC
Q1,18/Q1,18 dans les conditions « standard » de flux d’As2 (5 SCCM). Enfin les lasers a`
base de BQs e´labore´es avec des faibles flux d’As2 seront pre´sente´s.
6.2 Description des structures lasers
Le sche´ma des structures lasers a` BQs DC InP/Q1,18 et DC Q1,18/Q1,18 est reporte´
sur la figure 6.1. La croissance a e´te´ re´alise´e sur un substrat InP(113)B dope´ n+ a` une
tempe´rature de croissance de 480°C. La structure est compose´e d’une couche tampon
d’InP dope´ n+ (Si a` 1018 cm−3 ) de 0,5 µm d’e´paisseur, d’une couche d’InP dope´ n (Si a`
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3 ou 6 plans de BQs DC 
InP/Q1,18 ou Q1.18/Q1.18
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Fig. 6.1 – Sche´ma d’une structure laser a` BQs DC InP/Q1,18 et DC Q1,18/Q1,18 pour
le pompage e´lectrique.
4 1017 cm−3 ) de 0,5 µm d’e´paisseur, d’un guide optique en Q1,18 d’une e´paisseur totale
de 360 nm, d’une couche d’InP dope´ p (Be a` 5 1017 cm−3 ) de 0,5 µm d’e´paisseur, d’une
couche d’InP dope´ p+ (Be a` 1018 cm−3 ) de 2 µm d’e´paisseur, d’une couche Q1,18 dope´e p+
(Be a` 1018 cm−3 ) de 150 nm d’e´paisseur, et enfin d’une couche de GaInAs dope´ p++ (Be
a` 2 1019) de 200 nm d’e´paisseur. La zone active est constitue´e de plusieurs plans empile´s
de BQs d’InAs se´pare´es par un espaceur de Q1,18. Elle est centre´e dans le guide optique.
La croissance des BQs est re´alise´e suivant la proce´dure de DC. Les deux parame`tres qui
changent selon les e´chantillons sont le nombre de plans dans la zone active (3 ou 6), la
nature du premier cap (InP ou Q1,18), ainsi que l’e´paisseur de l’espaceur.
6.3 Lasers DC InP/Q1,18
L’e´mission laser a e´te´ observe´e a` tempe´rature ambiante en pompage optique [168] sur
un e´chantillon comportant 6 plans de BQs DC InP/Q1,18, avec un premier cap de 3 nm
et un second cap de 20 nm de Q1,18 (espaceur). L’e´mission laser a lieu a` 1,52 µm sur
la transition fondamentale pour une longueur de barrette 2,3 mm, et sur la transition
entre les e´tats excite´s (1,43 µm) pour une longueur de barrette de 1,1 mm. Ce type de
structure laser a e´te´ teste´ en pompage e´lectrique. L’e´mission laser est obtenue uniquement
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6.3 Lasers DC InP/Q1,18
a` basse tempe´rature [168]. Les spectres lasers sont reporte´s sur la figure 6.2. En dessous
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Fig. 6.2 – Spectres d’e´lectroluminescence continu a` tempe´rature ambiante d’un laser ruban
large constitue´ de six plans de BQs DC InP/Q1,18, se´pare´s de 20 nm de Q1,18. La largeur
du ruban est 100µm et la longueur de cavite´ 2,55 mm
du seuil, l’augmentation de l’injection de porteurs conduit a` un de´calage des spectres vers
les hautes e´nergies, re´ve´lant un remplissage des e´tats de hautes e´nergies. Le maximum se
de´place de 0.83 eV a` 0.85 eV quand la densite´ de courant augmente de 15 a` 180 A/cm2.
La densite´ de courant de seuil a` 115 K est de 340 A/cm2, l’e´nergie de l’e´mission laser
e´tant centre´e a` 0.853 eV. Il est difficile d’attribuer cette e´mission laser a` la transition
fondamentale ou a` la transition excite´e. La re´alite´ est certainement interme´diaire, a` savoir
que les deux transitions contribuent a` l’e´mission laser du fait du recouvrement spectral
et de la forte largeur inhomoge`ne. Pour les tempe´ratures comprises entre 115 et 220 K, la
densite´ de courant de seuil augmente avec une tempe´rature caracte´ristique T0 de 65 K.
Pour des tempe´ratures supe´rieures a` 220 K, l’e´mission laser n’est plus observe´e.
Les mesures d’e´lectroluminescence en continu, a` tempe´rature ambiante, sur une plus
grande largeur spectrale sont pre´sente´s sur la figure 6.3. De`s les faibles densite´s de cou-
rant, on observe un de´calage important du maximum d’e´mission des BQs vers les hautes
e´nergies qui re´ve`lent un remplissage des e´tats e´lectroniques. On observe e´galement une
e´mission spontane´e provenant des barrie`res en Q1,18. Si on conside`re une capture efficace
des porteurs par les BQs, cette e´mission ne peut s’expliquer que par une saturation locale
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Fig. 6.3 – Spectres d’e´lectroluminescence continue a` 125 K d’un laser constitue´ de six
plans de BQs DC InP/Q1,18 avec un espaceur de 20 nm de Q1,18 pour une longueur de
barrette de 1,35 mm.
des BQs. Cette saturation a e´te´ attribue´e a` un de´faut d’injection des trous, principale-
ment, duˆ a` la pre´sence d’une barrie`re de potentiel, lie´e a` la proce´dure de croissance DC
InP/Q1,18 [168], [169]. En effet, les couches de premier cap d’InP constituent des barrie`res
de potentiels lors de l’injection des porteurs dans la structures. La figure 6.4 montre une
vue sche´matise´e des raccordements de bandes suivant la direction de croissance de la zone
active d’un laser a` six plans de BQs utilisant la proce´dure DC InP/Q1,18. Cette figure
illustre les 5 barrie`res de potentiel cre´e´es par chaque premier cap d’InP.
Sous pompage optique, les paires e´lectrons-trous sont cre´e´es de fac¸on homoge`ne dans
la zone active de Q1,18, les BQs et la WL et sont capture´es efficacement par les BQs.
Tous les plans de BQs atteignent simultane´ment l’inversion de population. Par contre en
pompage e´lectrique, les trous et les e´lectrons doivent passer cinq barrie`res d’InP de 3 nm
d’e´paisseur pour atteindre la dernie`re couche de BQs. A cause de la masse effective e´leve´e
des trous lourds et de la grande discontinuite´ des bandes de valence entre l’InP et le Q1,18,
les trous sont partiellement bloque´s par ces barrie`res de potentiel. La difficulte´ pour les
trous de traverser la couche active conduit a` une distribution non uniforme dans la zone
active. Cette distribution inhomoge`ne de charges va induire une variation du potentiel
e´lectrostatique qui induit un mouvement des e´lectrons a` travers les couches de BQs. Le
re´sultat est une augmentation de la densite´ de porteurs (e´lectrons et trous) du coˆte´ p de
la zone active qui peut conduire a` une saturation de l’injection dans les premiers plans
de BQs. Ainsi les densite´s d’e´lectrons et de trous sont e´leve´es dans les couches de Q1,18
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Fig. 6.4 – Diagramme des raccordements de bandes pour la zone active d’un laser a` 6
plans de BQs DC InP/Q1,18.
du coˆte´ p ce qui peut conduire a` l’observation d’une e´mission spontane´e de cette couche
a` 1,18 µm. L’augmentation du nombre de barrie`res d’InP accroˆıt la non-uniformite´ de la
densite´ de porteurs de meˆme que l’e´mission spontane´e de la couche de Q1,18 de guidage
optique. Il est bien connu que dans les lasers a` multipuits quantiques e´mettant dans le
proche infra-rouge (1,3 - 1,55 µm), une augmentation de la distribution non uniforme
de porteurs conduit a` une augmentation des pertes (absorption inter bande de valence,
absorption par les porteurs libres, effet Auger . . .) [170]. Ces pertes plus importantes
peuvent expliquer l’absence d’e´mission laser a` des tempe´ratures supe´rieures a` 200 K sous
pompage e´lectrique. A basse tempe´rature les pertes de porteurs et les pertes optiques
sont fortement re´duites ce qui permet l’e´mission laser malgre´ la forte non-uniformite´ de
la distribution de porteurs.
La solution que nous avons propose´e pour re´gler ce proble`me d’injection des porteurs
a e´te´ de remplacer le premier cap d’InP par un premier cap de meˆme nature que les
barrie`res, a` savoir en alliage quaternaire Q1,18. Les e´tudes de croissance qui ont permis
d’optimiser cette nouvelle proce´dure ont e´te´ pre´sente´es au chapitre 4.
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6.4 Lasers DC Q1,18/Q1,18
La figure 6.5 pre´sente les spectres d’e´lectroluminescence a` tempe´rature ambiante pour
la structure laser a` six plans de BQs DC Q1,18 avec un espaceur en Q1,18 de 20 nm. La
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Fig. 6.5 – Spectres d’e´lectroluminescence continu a` tempe´rature ambiante d’un laser ruban
large (Ech. 2184) constitue´ de six plans de BQs DC Q1,18/Q1,18, se´pare´s de 20 nm de
Q1,18. La largeur du ruban est 100µm et la longueur de cavite´ 2,55 mm
longueur de la cavite´ est de 2,55 mm. L’injection du courant se fait en mode impulsionnel,
avec une dure´e d’impulsion de 500 ns a` un taux de re´pe´tition de 2 kHz. A faible injection le
spectre d’e´mission spontane´e est centre´ vers 0,746 eV (1,66 µm). Cette e´mission mettant
en jeu des transitions entre les niveaux fondamentaux des BQs est de´cale´e par rapport a`
0,8 eV (1,55µm). Ce de´calage vient des difficulte´s rencontre´es a` empiler plusieurs plans
de BQs tout en conservant une meˆme e´nergie de l’e´mission, comme nous l’avons vu au
chapitre 5. En augmentant la densite´ de courant, il n’y a pas de de´calage important de
l’e´nergie. On peut donc conclure que cette e´mission reste due de fac¸on majoritaire a` la
transition fondamentale. Les BQs se comportent comme un syste`me fortement he´te´ro-
ge`ne. Cependant, en raison de la forte dispersion en taille, on ne peut pas exclure une
contribution des transitions mettant en jeu les niveaux excite´s des BQs.
Le re´sultat important est l’observation de l’e´mission laser a` tempe´rature ambiante
sur la transition fondamentale. La densite´ de courant seuil est de 1,5 kA/cm2 et une
e´nergie d’e´mission laser de 0.75 eV (1,65 µm). Par ailleurs, on ne note aucune e´mission
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6.4 Lasers DC Q1,18/Q1,18
des barrie`res en Q1,18, ce qui montre que le proble`me d’injection de porteurs observe´ dans
le cas d’un DC InP/Q1,18 a e´te´ re´solu graˆce a` la proce´dure de croissance DC Q1,18/Q1,18.
A forte injection, au-dela` du seuil, on observe une augmentation de la largeur de raie
laser qui correspond a` un e´largissement inhomoge`ne duˆ au remplissage des e´tats e´lec-
troniques d’une autre population de BQs. La population en porteurs des BQs qui ne
participent pas a` l’e´mission laser continue de croˆıtre avec l’injection, leur permettant
d’atteindre l’e´mission laser. On peut e´galement remarquer que l’e´mission spontane´e pro-
venant des BQs ne participant pas l’e´mission laser, continue de croˆıtre. Ce comportement
est caracte´ristique des BQs avec une redistribution lente des porteurs sur l’ensemble des
BQs isole´es c’est-a`-dire non couple´s.
Afin de limiter le de´calage vers les basses e´nergies de l’e´mission laser au cours de l’em-
pilement, deux structures lasers ont e´te´ e´tudie´es en augmentant l’e´paisseur de l’espaceur a`
30 nm avec 6 ou 3 plans de BQs. Les figures 6.6 et 6.7 montrent les spectres lasers, a` tem-
pe´rature ambiante, pour les structures a` 6 puis 3 plans de BQs pour une longueur de cavite´
respectivement de 1,76 mm et de 3 mm. Nous observons un comportement e´quivalent

		
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Fig. 6.6 – (a) : Spectres d’e´lectroluminescence a` tempe´rature ambiante d’une structure
laser compose´e de 6 plans de BQs DC Q1,18/Q1,18, se´pare´s par un espaceur en Q1,18
de 30 nm. Le pompage e´lectrique est re´alise´ en mode pulse´ sur un ruban laser de 100 µm
et une longueur de la cavite´ de 1,76 mm. L’insert montre la caracte´ristique laser P(I).
D’apre`s [169].
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Fig. 6.7 – Spectres d’e´lectroluminescence a` tempe´rature ambiante d’une structure laser
(Ech.2588) compose´e de 3 plans de BQs DC Q1,18/Q1,18, se´pare´s par un espaceur en
Q1,18 de 30 nm. Le pompage e´lectrique est re´alise´ en mode pulse´ sur un ruban laser de
100 µm et une longueur de la cavite´ de 1,76 mm. L’insert montre la caracte´ristique laser
P(I).
au laser pre´ce´dent. Cependant on peut noter des ame´liorations importantes. La densite´
de courant de seuil est fortement re´duite avec 840 A/cm2 et 370 A/cm2 respectivement
pour 6 et 3 plans de BQs. Ceci correspond a` une densite´ de courant de seuil par plan de
seulement 130 A/cm2, ce qui est tre`s proche de la valeur de 132 A/cm2 obtenue par Saito
et coll. [9] sur des lasers a` BQs InAs/GaAlInAs sur InP(113)B. Par ailleurs l’e´mission laser
pour 6 et 3 plans se produit a` une longueur d’onde respectivement de 1,61 µm et 1,58 µm
correspondant a` la transition fondamentale. Pour un espaceur de 30 nm, le de´calage de la
longueur d’onde avec le nombre de plans est plus faible et les largeurs a` mi-hauteur des
spectres d’e´mission spontane´e sont re´duites par rapport aux re´sultats obtenus avec 20 nm
d’espaceur. Ces re´sultats lasers, qui correspondent a` l’e´tat de l’art sur InP, de´montrent
une meilleure maˆıtrise de la croissance des empilements de BQs DC Q1,18/Q1,18.
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6.5 Lasers DC Q1,18/Q1,18 a` faible de´bit d’AsH3
Nous avons montre´ au chapitre 3 que le flux d’arsenic influence fortement la croissance
des BQs InAs. L’utilisation de faible flux d’arsenic conduit a` une augmentation de la den-
site´ de BQs,et a` une diminution des dimensions et de la dispersion en taille. L’utilisation
de ces conditions optimise´es permet e´galement d’ame´liorer la qualite´ structurale et op-
tique de l’empilement, constituant la zone active du laser (voir chapitre 5). Des structures
lasers comprenant 3 plans de BQs ont e´te´ caracte´rise´es. Les spectres d’EL d’un laser a`
3 plans de BQs pour une longueur de cavite´ de 0,8 et 3 mm sont repre´sente´s sur la fi-
gure 6.8. A faible injection (65 A/cm2), le laser de longueur de cavite´ 3 mm pre´sente un
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Fig. 6.8 – Spectres d’e´lectroluminescence a` tempe´rature ambiante d’une structure laser
(Ech.2724) compose´e de 3 plans de BQs DC Q1,18 se´pare´s par 30 nm de Q1,18 sur
substrat InP(113)B. La croissance des BQs est re´alise´e avec un faible de´bit d’AsH3 (0,3
SCCM). Le pompage e´lectrique est re´alise´ en mode pulse´. La largeur du ruban laser est
de 100 µm et la longueur de la cavite´ est 3,06 mm (a) et 0,8 mm (b). Les figures (c) et
(d) pre´sentent les caracte´ristiques P(I) correspondant, respectivement, a` la cavite´ de 3,06
et 0,8 mm.
spectre d’e´mission spontane´e centre´e a` 1,6 µm et une largeur a` mi-hauteur de 50 meV
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Chapitre 6. Lasers
en accord avec le spectre de photoluminescence. Cette e´mission associe´e a` la transition
entre les e´tats fondamentaux des BQs pre´sente un de´calage en longueur d’onde par rap-
port a` l’e´mission observe´e pour un plan. Ce de´calage attribue´, a` un grossissement des
BQs plan apre`s plan, est e´quivalent a` celui observe´ pour les empilements re´alise´s dans les
conditions standard de flux d’As avec une e´paisseur d’espaceur Q1,18 de 30 nm. La faible
largeur a` mi-hauteur de l’e´mission spontane´e, proche de celle mesure´e pour un plan de
BQs confirme la faible dispersion en taille et l’ame´lioration de la qualite´ de l’empilement a`
faible pression d’As2. L’augmentation de la densite´ de courant n’entraˆıne pas un de´calage
important du spectre d’EL vers les hautes e´nergies. L’e´mission reste majoritairement sur
la transition fondamentale. A plus forte injection, l’e´mission laser est obtenue a` 1,59 µm
sur la transition fondamentale. A partir de la caracte´ristique P(I), reporte´e en insert une
densite´ de courant de seuil de 190 A/cm2 est de´termine´e. On peut e´galement noter sur
la caracte´ristique P(I) qu’il y a aucune saturation de la puissance optique de sortie. Une
puissance de sortie de 120 mW par face est atteinte.
Pour des longueurs de cavite´ infe´rieures a` 1 mm on constate un comportement diffe´rent.
La figure 6.8 (b) pre´sente les spectres d’EL pour une longueur de cavite´ laser de 0,8 mm
(pertes des miroirs plus e´leve´es). A faible injection (65 A/cm2), l’e´mission spontane´e sur la
transition fondamentale est toujours centre´e a` 1,6 µm. A plus forte injection un de´calage
plus important du maximum de l’e´mission spontane´e est observe´. Ceci est attribue´ a`
un remplissage des e´tats e´lectroniques dans les BQs et a` une saturation des niveaux
fondamentaux. La population croissante de porteurs sur les niveaux excite´s conduit a` une
contribution croissante des transitions excite´es par rapport aux transitions fondamentales.
Le seuil de l’e´mission laser est observe´ pour une densite´ de courant de seuil de 1,56 kA/cm2.
L’e´mission laser se produit a` 1,53 µm et peut eˆtre attribue´e a` une e´mission pre´ponde´rante
sur les niveaux excite´s des BQs.
La caracte´ristique P(I) a e´te´ mesure´e pour diffe´rentes longueurs de barrettes lasers. A
partir de l’e´volution du rendement quantique externe en fonction de la longueur de cavite´,
les pertes optiques ont e´te´ estime´es a` 9 cm−1. D’autre part le rendement quantique interne
atteint 41 %. Connaissant les pertes optiques internes et les pertes des miroirs pour une
longueur de cavite´ de 1,04 mm (≈ 12,1 cm−1) nous avons estime´ le maximum du gain
modal de la transition fondamentale des BQs a` environ 21 cm−1, soit 7 cm−1 par plan
de BQs. Dans le cas des lasers InAs/GaAs, des valeurs de gain modal comprises entre 2
et 10 cm−1 par plan ont e´te´ reporte´es suivant la densite´ de BQs. Par conse´quent les BQs
InAs/InP(311)B pre´sentent un gain modal e´quivalent aux BQs re´alise´es dans le syste`me
de re´fe´rence InAs/GaAs. Cette forte valeur du gain est relie´e a` l’excellente homoge´ne´ite´
et a` la forte densite´ de BQs obtenues graˆce a` l’optimisation de la croissance. Enfin, a`
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partir des mesures de densite´ de courant de seuil en fonction de la longueur de la cavite´
laser, il est possible d’obtenir la densite´ de courant de seuil pour une longueur de barrette
infinie. La caracte´ristique line´aire de la densite´ de courant de seuil en fonction de l’inverse
de la longueur de la cavite´ est reporte´e sur la figure 6.9. Pour une de cavite´ infinie nous
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Fig. 6.9 – Densite´ de courant de seuil en fonction de l’inverse de la longueur de la cavite´
et extrapolation line´aire donnant la valeur a` L∞.
obtenons la densite´ de courant seuil limite (sans perte miroir) e´gale a` 21 A/cm2. Cette
tre`s faible valeur correspond a` une densite´ courant de seuil de 7 A/cm2 par plan de BQs.
Elle est tre`s infe´rieure aux meilleurs re´sultats obtenus pour les lasers a` puits quantiques
sur InP e´mettant a` 1,55 µm (50 A/cm2). Ce re´sultat est proche des valeurs les plus faibles
(6 A/cm2) obtenues pour les lasers InAs/GaAs.
Un inte´reˆt important des lasers a` BQs est la possibilite´ d’obtenir une faible sensibilite´
a` la tempe´rature. La figure 6.10 repre´sente l’e´volution de la densite´ de courant de seuil
(Jth) en fonction de la tempe´rature pour une longueur de cavite´ de 3 mm. L’e´mission laser
a e´te´ observe´e jusqu’a` une tempe´rature de 80◦C. A basse tempe´rature entre 100 et 160 K
la densite´ de courant de seuil Jth reste presque constante et e´gale a` 33 A/cm
2, comme il
est attendu pour un laser a` BQs « ide´al ». Cependant au-dela` de 160 K, on observe une
augmentation de Jth quand la tempe´rature augmente. La tempe´rature caracte´ristique T0
passe de 105 K entre 160 et 270 K, a` 55 K au voisinage de la tempe´rature ambiante et la
valeur de T0 est seulement de 25 K a` haute tempe´rature (T > 330 K). Proche de la tem-
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Fig. 6.10 – Evolution de la densite´ de courant de seuil en fonction de la tempe´rature pour
la structure laser comprenant 3 plans de BQS DC Q1,18 faible flux d’As. Longueur de la
cavite´ laser = 3 mm. Les droites correspondent aux extrapolations line´aires utilise´es pour
de´terminer les valeurs de la tempe´rature caracte´ristique T0 indique´es au bas de la courbe.
En insert est reporte´ le spectre laser au voisinage du seuil a` 80◦C.
pe´rature ambiante, la sensibilite´ a` la tempe´rature est e´quivalente au laser conventionnel
a` puits quantiques e´mettant a` 1,55 µm. Ce comportement peut s’expliquer par un trop
faible e´cart d’e´nergie entre les e´tats fondamentaux et excite´s (∆E ≈ kT) des BQs et a`
la re´-e´mission thermique des porteurs a` partir des BQs vers la couche de mouillage et la
barrie`re Q1,18, ce qui entraˆıne un accroissement des pertes avec la tempe´rature.
6.6 Bilan et discussion
Dans ce chapitre nous avons pre´sente´ les re´sultats lasers de structures a` base de 3 et 6
plans de BQs e´labore´es par la proce´dure DC InP/Q1,18 et DC Q1,18/Q1,18. L’e´mission
laser a e´te´ obtenue uniquement a` basse tempe´rature pour la structure DC InP/Q1,18 en
pompage e´lectrique. Nous avons montre´ que cette limite est due a` la pre´sence de bar-
rie`res de potentiel cre´e´es par l’InP du premier cap dans la proce´dure DC InP/Q1,18.
En appliquant la proce´dure DC Q1,18/Q1,18 e´tudie´e dans le chapitre 4 nous avons ob-
tenu l’e´mission laser a` tempe´rature ambiante en pompage e´lectrique. L’ame´lioration de
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6.6 Bilan et discussion
la structure par une augmentation de l’espaceur entre les plans de BQs et l’utilisation de
seulement 3 plans de BQs a permis d’obtenir l’e´mission a` 1,58 µm pour une densite´ de
courant de seuil re´duite a` 370 A/cm2. Enfin, l’emploi de BQs d’InAs dont la croissance est
optimise´e en utilisant un faible de´bit d’AsH3 a permis de fortement diminuer la densite´
de courant de seuil. Pour des lasers a` 3 plans de BQs et un espaceur de 30 nm, elle atteint
la valeur record de 190 A/cm2.
Nous avons reporte´ sur la figure 6.11 le bilan des valeurs de densite´ de courant de
seuil obtenues a` tempe´rature ambiante par notre e´quipe ainsi que par les autres e´quipes
travaillant sur le sujet. Les valeurs pre´sente´es sur la figure correspondent aux faibles
densite´s de courant de seuil publie´es, inde´pendamment de la longueur de cavite´ ou du
nombre de plans de nanostructures dans la zone active.
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Fig. 6.11 – Historique de l’e´volution de la densite´ de courant de seuil au cours des der-
nie`res anne´es pour la croissance de BQs et de baˆtonnets quantiques. Les valeurs sont
issues des articles de Saito et coll. [9], Schwertberger et coll. [171], Qiu et coll. [172],
Jang et coll. [173], Lelarge et coll. [174].
Les re´sultats sur les lasers obtenus sur InP(001) diffe`rent par l’utilisation de deux types
de nanostructures selon que la croissance est re´alise´e par EJM (baˆtonnets quantiques) ou
MOCVD (BQs). Des re´sultats sur les lasers a` BQs d’InAs sur InP(001) et re´alise´s par
MOCVD ont e´te´ publie´s par Jang et coll. [173] et Qiu et coll. [172]. Cependant les valeurs
de courants de seuil sont relativement e´leve´es. De`s les anne´es 2001-2002, Schwertberger et
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Chapitre 6. Lasers
coll. [171] ont reporte´, pour des lasers a` base de baˆtonnets quantiques d’InAs sur InP(001)
et re´alise´s par EJM, des faibles valeurs de densite´s de courants de seuil.
Pour les lasers re´alise´s sur InP(113)B, Saito et coll. ont obtenu de`s 2001 une faible
densite´ de courant de seuil de 660 A/cm2 [9]. En 2003, le premier re´sultat laser obtenu en
pompage e´lectrique a` tempe´rature ambiante au laboratoire pre´sentait une forte densite´ de
courant de seuil. L’e´volution au cours des deux dernie`res anne´es (figure 6.11) montre une
forte diminution des densite´s de courant de seuil. Cette progression a e´te´ possible graˆce
aux ame´liorations apporte´es par les diffe´rentes optimisations de la croissance des BQs. La
densite´ de courant de seuil de 190 A/cm2 constitue le nouvel e´tat de l’art dans le syste`me
InAs/InP.
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Conclusion
Ce travail a e´te´ consacre´ a` l’e´tude et l’optimisation de la croissance de BQs InAs/InP-
(113)B, dont les proprie´te´s remarquables ont e´te´ exploite´es afin de de´velopper des lasers
a` BQs performants, a` la longueur d’onde de 1,55 µm. Pour atteindre cet objectif, notre
travail de recherche a porte´ sur la compre´hension des me´canismes de formation des BQs, de
l’influence des parame`tres de croissance, et sur le de´veloppement de proce´de´s permettant
un meilleur controˆle des caracte´ristiques structurales et optiques des BQs. L’application
vise´e a oriente´ notre recherche vers la maˆıtrise des structures de plusieurs plans de BQs
pre´sentant une forte densite´ et une faible dispersion en taille.
Le premier re´sultat important concerne l’ame´lioration de la densite´ de BQs, une di-
minution de leur volume ainsi que de leur dispersion en taille, par une croissance des
BQs sous faible flux d’As. Nous obtenons une densite´ maximale de 1,6 1011cm−2 pour la
croissance de BQs d’InAs sur une couche tampon de Q1,08, avec 0,3 SCCM d’AsH3. Dans
ce cas la hauteur moyenne est de 4,8 nm, avec un dispersion de ± 12%, et le diame`tre
moyen est de 24 nm ± 8%. Cette ame´lioration de la densite´ et de la dispersion conduit a`
une re´duction de la largeur de luminescence par rapport aux BQs forme´es a` plus fort flux
d’As2.
Dans une seconde partie, nous avons de´veloppe´ le proce´de´ de croissance appele´ double
cap (DC), qui permet le controˆle de la longueur d’onde d’e´mission des BQs par une limita-
tion de leur hauteur. Ce proce´de´ est base´ sur la croissance d’une couche de recouvrement
quaternaire Q1,18 en deux e´tapes avec un arreˆt de croissance sous e´le´ments V apre`s la
premie`re couche. Nous avons montre´ que pour avoir un bon lissage de la surface, qui per-
met de limiter la hauteur des BQs, il est ne´cessaire de re´aliser un AC en conservant les
flux As et P utilise´s pour le quaternaire Q1,18. Outre le controˆle de la longueur d’onde
d’e´mission a` 1,55 µm, ce proce´de´ pre´sente l’avantage de re´duire la dispersion en hauteur
et donc de re´duire la largeur inhomoge`ne de l’e´mission des BQs.
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Chapitre . Conclusion
Contrairement a` la proce´dure DC InP/Q1,18 initialement utilise´e pour les lasers a`
BQs, et qui ne permettait pas un fonctionnement a` tempe´rature ambiante en pompage
e´lectrique, cette proce´dure DC Q1,18/Q1,18 ne pre´sente pas de barrie`re de potentiel a`
l’injection de porteurs. Par l’utilisation de cette proce´dure, nous avons ainsi obtenu pour
la premie`re fois au laboratoire, l’e´mission laser a` tempe´rature ambiante, sous injection
e´lectrique.
En combinant les conditions optimise´es de croissance (faible flux d’arsenic) et la proce´-
dure DC Q1,18, nous avons obtenu une ame´lioration importante des proprie´te´s optiques
des BQs. En particulier la largeur a` mi-hauteur du pic de luminescence est fortement
re´duite (47 meV) pour une e´mission a` 1,54 µm, en comparaison des valeurs obtenues ge´-
ne´ralement dans ce syste`me de mate´riau (80 meV). Cette faible valeur a e´te´ obtenue graˆce
a` la diminution de la dispersion en taille des BQs
Enfin, l’empilement de BQs a e´te´ e´tudie´. Nous avons constate´ un de´calage de l’e´ner-
gie d’e´mission vers les grandes longueurs d’onde ainsi qu’une augmentation de la largeur
a` mi-hauteur de pic de PL. Ces effets s’opposent a` l’obtention de performances lasers
ame´liore´es pour un nombre de plans relativement faible. Ils ont e´te´ attribue´s a` une aug-
mentation des dimensions au cours de l’empilement ainsi qu’a` une de´gradation de la
plane´ite´ de l’espaceur a` cause de l’influence des champs de contrainte ge´ne´re´s par les BQs
enterre´es. L’empilement de BQs DC Q1,18/Q1,18 a` faible flux d’As2 a permis d’ame´liorer
l’homoge´ne´ite´ des BQs au cours de l’empilement et de limiter le de´calage vers les basses
e´nergies. De plus nous avons montre´ qu’il y avait une organisation verticale et late´rale
tre`s marque´e. Cette organisation a e´te´ relie´e a` l’interfe´rence des champs de contrainte
qui induit des sites pre´fe´rentiels de nucle´ation des BQs. Le traitement des images AFM
(2D FFT, autocorre´lation) re´ve`le que l’organisation des BQs dans le plan a lieu suivant
deux directions qui correspondent a` la projection des axes de de´formation facile (100) et
(010). Cette organisation devient tre`s marque´e pour un empilement de plusieurs plans de
BQs. Toutefois dans notre e´tude, du fait d’un nombre limite´ de plans, nous n’observons
pas, associe´es a` cette organisation, une saturation de la densite´ et une autolimitation des
dimensions des BQs comme il a e´te´ observe´ dans le syste`me Ge/Si [160] ou PbSe/PbEuTe
[165].
Les ame´liorations des structures lasers a` BQs ont conduit a` une re´duction importante
de la densite´ de courant de seuil laser. Pour une structure a` trois plans de BQs et une
longueur de cavite´ de 3 mm, une faible valeur de la densite´ de courant de seuil de 190
A/cm2 a e´te´ obtenue. Ce re´sultat fait l’e´tat de l’art pour la croissance de BQs d’InAs/InP
et devient comparable aux meilleurs re´sultats obtenus dans le syste`me InAs/GaAs. La
densite´ de courant de seuil extrapole´e pour une longueur de barrette infinie, de 21 A/cm2,
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est beaucoup plus faible que celle d’un puits quantique sur InP, ce qui de´montre la supe´-
riorite´ des BQs concernant ce parame`tre. La valeur de la tempe´rature caracte´ristique T0
est infinie entre 100 et 170K mais devient relativement faible a` tempe´rature ambiante (55
K), comparable aux lasers a` PQs.
Les re´sultats pre´sente´s dans ce travail ouvrent de nombreuses perspectives. Tout
d’abord, d’un point vue « purement croissance », nous avons vu que le RHEED per-
met de quantifier les e´volutions des phe´nome`nes d’e´change et de se´gre´gation lors de la
croissance des BQs. Il serait inte´ressant de pousser les analyses de la croissance plus
loin afin d’ame´liorer la compre´hension de l’e´volution des BQs en fonction des parame`tres
de croissance sur InP(001) et (113)B. L’influence e´ventuelle de la pression d’arsenic sur
l’e´paisseur critique permettrait ainsi de mieux comprendre les me´canismes qui controˆlent
le phe´nome`ne de nucle´ation des BQs. Enfin, la mesure de l’EC sur InP(113)B au cours
de la croissance d’un empilement sur Q1,18 serait utile pour mieux controˆler la longueur
d’onde d’e´mission. En effet il a e´te´ montre´ dans le syste`me InAs/GaAs, qu’une re´duc-
tion de la quantite´ d’InAs de´pose´e e´gale a` la variation d’e´paisseur critique mesure´e entre
chaque plan ame´liore la stabilite´ des dimensions au cours de l’empilement [175]. D’autre
part nous avons vu que le champ de contrainte cre´e´ par les BQs est un parame`tre essentiel
qui influe sur les me´canismes de diffusion et de nucle´ation au cours des diffe´rentes e´tapes
de croissance (AC, recouvrement, nucle´ation des BQs des plans supe´rieurs). Il serait tre`s
inte´ressant d’e´tudier nume´riquement l’e´volution du champ de contrainte en fonction de la
ge´ome´trie des BQs (suivant la proce´dure simple cap et double cap), de leur densite´ sur-
facique et de l’e´paisseur de l’espaceur. Ces e´tudes permettraient d’apporter des e´le´ments
de re´ponses pour une meilleure compre´hension de ces diffe´rents aspects de la croissance
(recouvrement, empilement) et pourraient permettre d’ame´liorer encore les conditions de
croissance des BQs.
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Résumé 
 
Ce travail de thèse porte sur l'étude de la croissance des boîtes quantiques (BQs) 
d'InAs/InP(113)B en vue d’applications lasers pour les télécommunications optiques à 1.55 µm. Les 
BQs sont formées en épitaxie par jets moléculaires selon le mode de croissance Stranski-Krastanow. 
Les faibles dimensions de ces nanostructures entraînent des propriétés optoélectroniques 
remarquables. Dans un premier temps nous présentons des modèles dit de "nucléation-croissance", qui 
permettent de rendre compte de la plupart des résultats expérimentaux. La croissance des BQs est 
ensuite étudiée en fonction des paramètres de croissance,  par des moyens d'analyses structurales et 
optiques. Nous avons obtenu une évolution originale des BQs avec le flux d'arsenic. Cette spécificité 
de la croissance sur (113)B a permis l'augmentation de la densité des BQs jusqu'à 1,6 1011 cm-2 et une 
amélioration de la dispersion en taille. Une nouvelle procédure de croissance en deux étapes, appelée 
"Double Cap Quaternaire" (DC) a été développée pour contrôler la longueur d'onde d'émission. Cette 
procédure donne lieu à une amélioration de la dispersion en taille. Une faible largeur de 
photoluminescence de 40 meV est ainsi obtenue. L'empilement de plusieurs plans de BQs DC 
Quaternaire est étudié, dans le but d'améliorer les performances lasers. Pour une forte densité les BQs 
présentent un ordre vertical et une bonne organisation dans le plan de croissance.  La fabrication de 
structures lasers à BQs selon la procédure DC Quaternaire a permis l'obtention de l’émission laser à 
température ambiante. Les structures à BQs réalisées avec les conditions de croissance optimisées ont 
conduit à une réduction importante de la densité de courant de seuil avec une valeur record de 190 
A/cm2. 
 
Mots clefs : Boîtes quantiques, InAs/InP, épitaxie par jets moléculaires, (113)B, laser, 
photoluminescence, AFM, empilement, Double Cap 
 
Abstract 
 
This thesis deals with the study of InAs quantum dots (QDs) growth on InP(113)B, for laser 
applications around the 1.55 µm optical communication wavelength.  QDs are formed in Stransky-
Krastanow growth mode by molecular beam epitaxy. The main QD changes with the growth 
parameters reported in literature are briefly reviewed for InAs/GaAs and InAs/P and the experimental 
trends are discussed in the frame of nucleation/growth models. Then, structural and optical properties 
of QDs formed on InP(113)B are studied for different growth parameters. A reduction of the arsenic 
pressure during QD growth leads to a dramatic increase of the density, up to 1.6 1011cm-2,  along with 
a reduction of the  size dispersion. In a other part, we  develop a new capping procedure in two steps, 
named "quaternary Double Cap procedure" (qDC), to control the emission wavelength. This procedure 
allows also a reduction of height dispersion and a narrowing photoluminescence linewidth to 40 meV. 
We optimize the QD stacking in order to improve laser performances. At high density, QD present 
very good vertical and lateral ordering and low size dispersion. Laser structures grown using the qDC 
procedure show lasing effect at room temperature. Lasers elaborated with low arsenic flux QDs 
present improved performances. In particular, a record low threshold current density of 190 A/cm2 is 
achieved.  
 
 
Key words : Quantum dots, InAs/InP, Molecular beam epitaxy, (113)B, laser, photoluminescence, 
AFM, stacking, Double Cap. 
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